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Jahresbericht 1970
des Projektes Spaltstofffluflkontrolle

1. Einfiihrung

Die ersten Anfinge des Projektes reichen bis in das Jahr 1967 zuriick. Damals
wurde erkennbar, dal die Entwicklung der Kernenergie aus dem rein wissenschaft-
lichen Bereich in den der kommerziellen Nutzung ilberging. Die vielen Reaktoren,
die damals in Auftrag gegeben bzw. im Bau waren, lieBen eine recht genaue Ab-
schétzung der Menge des zu ihrem Betrieb erforderlichen spaltbaren Materials zu.
Allein in den USA wurden fiir die seinerzeit festbestellten Reaktoren 4000 t

Uran mit 3 % U=235 bendtigt und etwa weitere 1000 t, um den gesamten Brennstoff-
zyklus zu flillen, das entspricht einer Menge von 150 t U~-235, wéhrend die USA
in der ganzen Zeit zwischen 1956 und 1965 nur etwa 6 t U=235 an 25 Linder zu
wissenschaftlichen Zwecken zur Verfiigung gestellt und unfangreiche Kontrollauf-
lagen damit verbunden hatten. Fiir die groBen Mengen spaltbaren Materials, die
Jetzt in Umlauf kamen und die sich mit fortschreitender Entwicklung sténdig ver-—
gréBern wiirden, muRte ein neues Uberwachungssystem, das effektiv sein sollte,
ohne eine wirtschaftliche Behinderung zu verursachen, ausgearbeitet werden. Es
war dabel zu beriicksichtigen, daB sich der Spaltstoff von nun an nicht mehr nur
in einzelnen wenigen Forschungsreaktoren befand, sondern einen genzen Zyklus
technischer Anlagen zu durchlaufen hat, und man mufite auch die Gesichtspunkte
des normslen industriellen Wettbewerbs in Betracht ziehen. In einer Vorprojekt-
studie‘ZZ[;7 wurden die sich aus dieser Aufgabenstellung entwickelnden Probleme
aufgezeigt. Daraus ergab sich eine Aufteilung der Projekttdtigkeiten in die

folgenden Sachgebiete:

a) Systemanalyse
b) Entwicklung von MeBmethoden
¢) Entwicklung von Containmentmafnahmen

d) Integrale und andere Experimente

gg_gl Unter dem Sachgebietsbegriff Systemanalyse werden Untersuchungen zu
folgenden Hauptthemen zusammengefa@Bt: Systemanslytische Betrachtung des Brenn-
stoffzyklus, Entwicklung méglicher Uberwachungsstrategien unter Beriicksichtigung
der oben erwadhnten Zielsetzung, Konzept der strategischen Punkte, Untersuchungen
zur Kosteneffektivitit der Uberwachungsmalnahmen, Sammlung und Auswertung von
Betriebs- und Kostendaten in~ und auslidndischer Kernenergieanlagen mit lingerer

Betriebserfahrung, Gewinnung von Kriterien fiir zu stellende Genauigkeitsanfor-

derungen an Messungen, Optimierung des gesamten Uberwachungssystems auch




unter Verwendung von Simulationsverfahren.

Zu b) Zur Zeit des Projektbeginns war kein MeRverfahren bekannt, welches

die fiir ein Uberwachungssystem zu fordernden Bedingungen der weitgehenden
Betrugssicherheit, der hinreichenden MeRgenauigkeit, der Unanfdlligkeit gegen
systematische Fehler und der Féhigkeit, m&glichst detaillierte Informationen
liber die Zusammensetzung des Brennstoffs zu liefern, hidtte erfiillen kdnnen.
Infolgedessen mufiten diese Verfahren und die entsprechenden Gerdte entwickelt
werden. Das geschah zum einen Teil in den Instituten IAK, INR, IRCh und TU
allein, zum anderen Teil in enger Zusammenarbeit mit der Industrie aufgrund ven
Entwicklungsvertrégen.Zur ersten Art gehdren z.B. die Methoden mittels y=-Spektros-
kopie und induzierter Neutronen, Messungen von verzdgerten und prompten Spalt-
neutronen sowie im Bereich der direkten Verfahren die verschiedenen spektros-
kopischen Methoden. In Zusammenarbeit mit der Industrie wurden im wesentlichen
die Kalorimetrie, das Bremszeitspektrometer scwie MSglichkeiten dexr Spaltstoff-

erfassung in Abfdllen kerntechnischer Betriebe entwickelt.

Zu c) Das Konzept der strategischen Punkte kann nur dann effektiv sein, wenn
die Bereiche zwischen diesen Punkten gegen Abzweigungen dicht sind. Deshalb
wurde den Bemihungen, diese Dichtigkeit zu gewdhrleisten, von Anfang an grofe
Aufmerksamkeit gewidmet. Nach grundlegenden Studien bereits bestehender Anlagen
konzentrierte sich die Hauptaktivitit in diesem Projektbereich auf die Ausar-
beitung von Referenzentwiirfen flir neue kerntechnische Anlagen, auf die Ent-
wicklung von verbesserten Containmentmalnahmen, wie Fernsehiiberwachung, Ultra-
rotbarrieren etc. sowie auf Malnahmen zur Versiegelung und Identifikation von

Brennelementen. Alle diese Themen wurden gemeihsam mit der Industrie behandelt.

Zu d) Es erwies sich als unerl&Blich, die mehr theoretisch erarbeiteten Maf-
nahmen und Methoden auch in der Praxis an bestehenden Anlagen zu erproben,
Deshalb wurden in der Vergangenheit 5 integrale Experimente vorbereitet und
durchgefiinrt, die wertvolle Erkenntnisse filirdie weitere Ausgestaltung des Uber-
wachungssystems und flir das Verstindnis der Zusammenhinge innerhalb des Brenn~-
stoffzyklus erbrachten, Weitere Experimente besonders an Reaktoren, sind vor-

gesehen.

Die meisten der hier kurz angefiihrten Arbeiten sind noch im Gange. Da ein
ausfiihrlicher Jahresbericht liber die Projektarbeit erstmals fiir das Jahr 1970
vorgelegt wird, enthédlt er in den Einzeldarstellungen jeweils dort Ausfiihrungen
iiber fritlhere Tatigkeiten, wo dies zum Verstindnis der im Jahr 1970 durchgefiihrten

Arveiten erforderlich erscheint.



2. Systemansalyse

2.1 Allgemeines

Wegen des allgemein anhaltenden Interesses fiir ein effektives Uberwachungs-
system, besonders in Verbindung mit dem NV-Vertrag wurden die Zusammenhinge
zwischen Wirtschaftlichkeit der Kernenergieerzeugung, InformationsfluB und
einem rationalen Ulverwachungssystem erléutert‘lg,jgﬁ Aus &hnlichen Griinden
wurden auch die allgemeinen Grundzlige eines ﬁberwachungssystems in denjenigen
Anlagen, in den Pu offen gehandhabt wird, aufgezeichnet 1?1;7.

2.2 Untersuchungen zum Uberwschungsaufwand

In den vergangenen Jahren waren Optimierungsverfahren zur Feststellung des
{iberwachungsaufwandes fiir eine isolierte Kernanlage entwickelt worden. Diese
Verfahren wurden so erweitert, da nunmehr der Uberwachungsaufwand fiir den ge-
samten Brennstoffzyklus ermittelt werden kann. Fiir einen Referenzzyklus, be-
stehend aus 12 Leichtwasserreaktoren mit 6 GWe installierter Leistung, je einer
Fabrikations—~, Aufarbeitungs~ und Isotopentrennanlage und drei Konversionsanlagen
wurde nach diesen Verfahren der Ubefwachungsaufwand im Detail festgestellt. Da-

bei wurden jeweils drei Uberwachungsintensititen zugrunde gelegt:

i) vollstandige Uberwachung durch Inspektoren, die die gesamten

Uberwachungsmalnahmen an strategischen Punkten durchfiihren.

ii) Teililiberwachung auf Grund von statistischen Techniken, so daf eine
mégliche Abzweigung von mehr als 10 kg .. mit 95 # Wahrscheinlichkeit
entdeckt wird.

iii) Teilliberwachung nach entscheidungstheoretischen Uberlegungen, die den
Betreiber zu legalem Handeln veranlait,

Einige quantitative Ergebnisse sind in Tabelle 2.2/a angegeben und in Abb, 2.2/1
graphisch aufgetragen. Danach wird in Fabrikations- und Aufarbeitungsanlagen der
héchste Uberwachungsaufwand erwartet, da die Reaktoren im wesentlichen durch

DichtigkeitsmafBnahmen (Containment) und Identifikation der Brennelemente vor und

nach der Bestrahlung liberwacht werden kdénnen. -
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In Tabelle 2.2/b ist der Gesamtiiberwachungsaufwand zusammengestellt und

mit den Gesamtstromerzeugungskosten verglichén. Je nach Uberwachungsintensitit
liegen danach die Kosten zur Uberwachung des gesamten Zyklus zwischen 1-5 %
der Stromerzeugungskosten. Es muB allerdings erwihnt werden, dal der unter—
suchte Referenzbrennstoffzyklus mit 6 GWe noch zu klein ist, um das gesamte
Potential von Instrumenten auszuschdpfen und die Inspektoren voll auszulasten.
Es ist deshalb erforderlich, grdRere Dimensionen zu untersuchen, um den De-

gressionsfaktor der Uberwachungskosten zu erarbeiten.

Es wurde allgemein anerkannt, daR die im Projekt entwickelten entscheidungs-
theoretischen Modelle / 10,15_/ eine wertvolle Mdglichkeit darstellen, die

untere Grenze des Uberwachungsaufwandes sbzuschitzen.

Im Rebmen der Verhandlungen des Safeguards Komitees des Board of Governors

(s. unten) wurde sowohl vom IAEA-Sekretariat als auch von den technischen
Beratern der einzelnen Delegationen der in Ref. 175,6;7 erarbeitete Inspektions-
aufwand als die einzige vorhandene und zuverldssige Unterlage fiir die Fest-

legung der Richtlinien fir Inspektionsaufwand in dem Modellvertrag erkannt.

SchlieBlich wurde die Mischbatch-Methode / 17_/ fiir die Erniedrigung des

Analysenaufwandes bei der Erstellung einer Mengenbilanz eingehend untersucht.



TIME AND COST FOR INVENTORY TAKING IN NUCLEAR FACILITIES OF THE REFERENCE FUEL

CYCLE
Facilities Reprocessing Fabrication Isotope Sep. Convers, I Convers, I Convers, 111
1, Total inventory:
Input lgtu 16t
Process 10t U 100 kg Pu 4ty 92 t ~1% Sy 10t 21U 10tU
2. Unit of measure
2.1, For estimation of PI-.aInp:l tU;10 kg Pu 2,1, Inp: 50 kg U; Proc.: 1.5tU Inp.1, StU 1tU ity
time Out:1t U; 2 kg Pu; Powder:1 t U; Pellet; Proc. 1t U
wO020,33t ;10 kg Pu 0.5 t U/56 Peliets;
Pin:1,6 kg U
2.2, For estimation of ditto 2,2. Inp:1tU; Proc,: as for 2.1, Inp, 1,5t U as for 2.1, as for 2,1,
cost 1tU for Chem. + Proc, 1.5tU
Mass spect. An,
resp. 1 Pellet
(6 g U) for y-spec;
1.6 kg U for pin
3. Total No. of PI:Inp:20 (U + Pu) 3.1, Inp:320; Proc.: Inp, 11
measures Qut:20 U; 100 Pu Powder:7; Pellet:13; 60 Proc. 10 42 10
3.1, For estimation of WG:30 U; 10Pu Pins: 63
time
3.2, For estimation of PL:Inp: 10 (U + Pu) 3.2, Inp:16; Proc,: Powder, as for 3.1, Inp, 11 as for 2,1, as for 2.1,
cost Out:10 U; 50 Pu 7; Pellet:7 Proc, 7

WO as for 3, 1.

for chem. + Mass sps
650 for y=spec; 63 for
pins

4, Safeguards 4.1.
measures 4,2,

wt/vol. determin.
sample taking

sample taking
chem, analysis

sample taking
chem, analysis

sample taking
chem, analysis

sample taking
chem. analysis

sample taking
chem, analysis

4.3. mass spec. analysis mass spec. analysis mass sp, anal, mass sp, anal, mass sp. analysis
4.4, y=spec. f. peliets
4.5. Pbepile spec. f. pin
5. Time/ 5.1, PI:Inp:2; Out:2 U; 1.5 for Input 1 0,5 1 1 1
measure 5.2, 4 Pu 3 for powder 2 1 1
(h) 5.8. wOo:4 } Lo 1
5.4, 0,25 f. pellets (Inp. ) (Proc. ) 3
5.5. 0,166 f, pin H
Others (h) 135/Inv, f. scrap 20/Inv., {. scrap 20/Inv, for scrap
6. Cost/meas. 6.1. 155 155 155 55 155
{DM) 6.2, PI:Inp:1000; Out:400 ’
6.3, w0400 400 400 400 400 !
6.4, 10
6.5, 1,0
Other costs WO:2000/Inventory 3500/Inventory 7000/Inventory 6110/Inventory 2700/Inventory 5445/Inventory
7. No. of Invent. /yr 2(1P1+1WO) 2 1 2 1 1 :
8. Total time 600 1483 180 120 82 40
(/yn)
9. Total costs
5 11
(10° DM/yn) 52 50 40 a2
2 PI = Process inventory ina g plant with the help of isotope analysis [9}; WO = Physical inventory by washout, —

Tabelle 2.2/a
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FIG.3. Distribution of safeguards efforts amongst important nuclear facilities in the reference fuel cycle for
different inspection intensities,

Abb. 2.2/1

SAFEGUARDS COSTS FOR DIFFERENT INSPECTION
INTENSITIES AS A PERCENTAGE OF TOTAL ENERGY GENERATION
COSTS
Unit power cost for reference cycle = 2 Dpf/kWh; load factor = 0.86;
total energy generation costs/year = 600 X 10% DM.

Full Pp 95% for Games
coverage 10 effkg theory
Personnel (10° DM/yr) 0.80 0.30 0.2
Safeguards measures 2. 05 0.73 0.39
(10° DM /yr)
Total (105 DM/yr) 2.85 1.03 0.59
Percentage of to?al 0.475 0.17 0.1
energy generation costs
No. of inspection-pairs 1.3 0.5 0.3
per GW(e)

Tabelle 2.2/
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2.3 IEntwicklung von Methoden und MaBnahmen

Die bisher entwickelten und erprobten MeBmethoden fiir Pu-Fabrikationsan-
lagen wurden zusammengestellt und verglichen / 9 /. Die Aussagemodelle
iber eine mbgliche Abzweigung wurden fiir eine Folge von Inventuren er-
weitert Z71k47. Es wurde ein Versuch unternommen, die gesamten systemana-
lytischen Tdtigkeiten im Rahmen der Spaltstoffflufkontrolle zu kategori-
sieren [f1a;7. Die Ergebnisse der bisher durchgefiihrten integralen Experi-
mente (insgesamt 4) wurden im Hinblick auf das MUF (Material Unaccounted
For) analysiért [ 11_7. Das MUF wird definiert als Fehlbetrag in der Mate-
rialbilanz nach einer abschlieBenden physikalischen Inventur,

Folgende Komponenten kdnnen zu einem MUF fiihren:

i) Realisation akkumulierter zufilliger und systematischer Fehler
der detaillierten Messungen und Analysen.

ii) Ungemessene Verluste, die einmal durch Fehlentscheidungen des
Betreibers entstehen kénnen, zum anderen nicht entdeckte
Mengen in abgefiihrten Prozelstrdmen oder im ProzeB selber sein

kénnen.

iii) Vorsatzlich abgezweigte Spaltstoffmengen, die es durch das Uber-

vachungssystem mdglichst scharf zu entdecken gilt.

Die integralen Experimente waren so ausgelegt, daR iii) und im wesentlichen
auch ii) ausgeschlossen werden konnten, Eine detaillierte Fehleranalyse
zeigte, dal sich die aktuellen MUF-Werte hauptsichlich auf i) zuriickfiihren
lieRen, wobei der {iberwiegende Teil von der systematischen Fehlerkomponente
{iberdeckt wurde. Die Vergleichsanalysen aus unabhéngigen Proben aktiver Ein-

gangslosungen wiesen teilweise signifikante Abweichungen von den Betreiber-~

analysen auf, was im wesentlichen auf die unzureichende Stabilit&t solcher
Proben zuriickzufiihren war. Die entsprechenden Proben aus Pu-Oxyd—-Pulver
zeigten starke hygroskopische Eigenschaften, so daB auch hier systematische

Abweichungen nicht vermieden werden konnten.



Simulation

Im Rahmen des integralen Mol III-Experimentes wurde ein Modell entwickelt,

das es erlaubt, den SpaltstofffluR in einem der wesentlichen Teile des Brenn-
stoffzyklus, ndmlich in einer Wiederaufarbeitungsanlage zu simulieren. Diese
Arbeit wurde in enger Zusammenarbeit mit EURATOM Ispra ausgefithrt / 13 /. Im
Anfangsstadium schien es hauptsichlich wichtig, ein Modell zu entwickeln, das

die Hauptziige der aktuellen Prozesse (Mol II- und Mol III-Kampagnen) beschreiben
konnte, und damit die mathematischen Formeln zu testen, die zur Beschreibung des
Mischungsverhaltens von verschiedenem Material entwickelt worden waren. An-
schliefend wurden einige Empfehlungen fiir eiﬁe optimale ProzeRfihrung im Hin-
blick auf die Inventarbestimmung ausgearbeitet. Bei der angewendeten unabhéngigen
Methode zur Inventarbestimmung macpt man sich die Tatsache zunutze, dal man

eine Stufenfunktion fiir die Konzentration bestimmter Isotope im Eingangsmaterial
hat (s. auch 3.1). Durch das Material des zweiten "superbatches" (VAK-Material
in Abb, 2.3/1) wird das Material des ersten (CANDU-Material in Abb, 2.3/1) aus
der Anlage herausgeschoben. Man kann also das Inventar zur Zeit des Eintritts

" in die Anlage bestimmen, wenn man iiber das Ausgangsmaterial

von "superbatches
integriert, das von diesem Zeitpunkt bis zum Auftreten des Stufensignals im Aus-
gang erscheint. Wie schon unter 3.1 gesagt, wird das Stufensignal durch Ver-
mischung benachbarter "batches" in der Anlage etwas verzerrt, aber man kann Be-
dingungen angeben, unter denen diese Methode zur Inventarbestimmung gut anwend-
bar ist. Die Grenzbedingungen fiir die Anwendbarkeit so klar wie mdglich heraus-
zustellen, war letztlich das Hauptziel der Simulationsstudien. Dabei werden
Monte~Carlo-Verfahren benutzt, um verschiedene Serien von Kampagnen durchzu-~
spielen, in denen der EinfluB einzelner Prozefparameter unter wohldefinierten
Bedingungen untersucht werden konnte. Es ergasb sich, daR die folgenden Parameter

Einflul suf die erreichbare Genauigkeit haben:
a) Die GroRe der "superbatches" des wiederaufzuarbeitenden Materials
(s. Tabelle 2.3/a)

b) Die Anordnung der einzelnen "batches" in einem "superbatch" (s.Abb. 2.3/2)

Die Studien zur Frage, welchen EinfluR andere ProzeRparameter haben, wurden
festgesetzt; die Ergebnisse werden im Endbericht iiber das Mol III-Experiment

verdffentlicht.



Im Rahmen eines Vertrages mit der IAEA (s, auch T7.3) wurde noch fiir einen
weiteren Teil des Brennstoffzyklus, nédmlich eine Fabrikationsanlage,
ein Modell entwickelt. Abb. 2.3/3 zeigt ein FluBdiagramm fiir eine Fabrika-

tionsanlage, in der Schmellbriiterbrennstoff hergestellt werden soll.
Besonders wichtige Fragenkomplexe im Zusammenhang mit dieser Studie waren:

a) Aufteilung der Anlage (Prozefund Lage~Bereich) in fiir die Spaltstoff-
flufkontrolle relevante Materialbilanzzonen
b) Auswahl strategischer Punkte

¢) Zeitpunkte und Haufigkeiten fiir Messungen

a) Empfindlichkeit des Kontrollsystems im Hinblick auf denkbare

Entwendungen.

Abb. 2.3/h4 zeigt den Materialgehalt der verschiedenen Einheiten einer solchen
Anlage als Funktion der Zeit fiir eine Normalkampagne.

Die Arbeiten wurden 1971 abgeschlossen und sind in Ref. 1?21_7.beschrieben.
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Tabelle 2.3/a : MinimalgréBe der zwei "superbatches"

Anzahl der Prozentsatz des GroBe der Superbatches
"outputbatches" gemessen.Inventars (kg Pu) .

4 70,6 11,32 0

5 86,9 14,15 2,83

6 96,9 16,98 5,66

7 99,44 19,82 8,50

8 99,90 22,65 11,34

9 99,98 25,47 14,15

10 100 28,30 16,98




- 12 -

H-I, (g) (H-1,)/1, (%)
M A :
1 / -11 -0.08
[~
2 / - 200 -1.25
3 F"‘ﬂ / +251 +1.57
4 J +95 +0.60
o-‘-\
5 j -135 -0.84
-.-.—-"'
[T
6 —f -318 -1.98
w/
7 T —J -144 -0.90
e :
f"*—.
8 +127 +0.79
~—\
/
9 —J +375 +2.35
."\\J

Abb. 2.3/2 Abhéngigkeit der Differenz zwischen berechnetem (H) und
wirklichem Inventar (Ir) von der Form des Eingangssignals
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Abb.2.3/4 Gehalt der Einheiten bei einer Normaikampagne
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2.4 Anlagenauslegung und DichtigkeitsmaBnahmen

In einer ausfiihrlichen Arbeit wurde die Frage untersucht, wie man am besten

an einer der wichtigsten Nahtstellen im Brennstoffzyklus, n&mlich am Eingang
einer Aufarbeitungsanlage, die Uberwachungsmethoden optimieren kann 177;7.

Es wurde gezeigt, daR die Zuordnung des Brennstoffs zu den geldsten Brennelemen-
ten bis zur Eingangsmessung ein partielles Dichtigkeitsproblem ist, dessen
Lésung eine Voraussetzung fiir eine verléRliche Eingangsbilanz ist. Es wurden

an Hand der Verh&ltnisse in der EUROCHEMIC-Anlagé mégliche Strategien unter-
sucht, geldsten Brennstoff unkontrolliert in die Extraktionszyklen zu befdrdern
und somit die Eingangsbilanz im Sinne eines Abzweigers zu verfédlschen. Die
Isotopenkorrelationstechnik 1l4BRt eine gewisse Einschrinkung solcher Abzweigungs=—
strategien zu, sie muBser mit bestimmten Dichtigkeitsmafnahmen (Fliissigkeits-
sonden u.a.) kombiniert werden. Um die verschiedenen Dichtigkeitsmethoden in
diesem Zusammenhang experimentell zu erproben, wurde mit dem Entwurf einer ex-
perimentellen Einrichtung, mit dem MeBtank (Accountability-Tank), der im Eingang

einer Wiederaufarbeitungsanlage vervendet wird, begonnen.

Ausgehend von der Analyse einer bestehenden Wiederaufarbeitungsanlage (WAK)
wurden in Zusammenarbeit mit Anlagebetreibern Entwurfskriterien fiir zukiinftige
Wiederaufarbeitungsanlagen formuliert, bei denen sowohl die Bedingungen fiir
eine effektive Uberwachung als auch das Anliegen der Anlagebetreiber beriick-
sichtigt wurden / 19 /.

2.4.1 Anlagenauslegung

Eine Reihe Integraler Experimente sowie die Analyse existierender Wiederauf-
arbeitungsanlagen haben geieigt, daB ein modernes Spaltstoffkontrollsystem
basierend auf Mengenbilanz, Dichtigkeits- und Beobachtungsmafnahmen anwendbar
ist. Erleichterungen der Kontrolltitigkeit schienen jedoch durch einige Ver-

édnderungen an den existierenden Anlagen mbglich.

Ausgehend von der detaillierten Analyse der Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe
(WAK) als bestehender Anlage wurden dsher in Zusammenarbeit mit dem Betreiber
Entwurfskriterien fiir zukiinftige Wiederaufarbeitungsanlagen entwickelt, bei
denen sowohl die Bedingungen fiir eine effektive Uberwachung als auch das An-

liegen der Anlagenbetreiber beriicksichtigt wurden.
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zum Abtransport

Fir die Spaltstoffkontrolle wichtiges Informationsnetz
in einer Wiederaufarbeitungsaniage vom WAK-Typ
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Abb. 2.4/2 Grundsitzliche Anordnung einer modi-
fizierten Anlage vom WAK-Typ
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Die Analyse ergasb, daB bei dem zentralisierten SpaltstofffluB und einem
dezentralisierten Informationsnetzwerk (Abb. 2.4/1) mit einem Kontrollaufwand
gewisser Hdhe zu rechnen ist. Die Erfiillung der entwickelten Kriterien wiirde
demgegeniiber in Richtung Zentralisierung des Informationswesens und Deznetra-

lisierung des Spaltstoffflusses laufen.

Der Kontrollaufwand bzw. die Kontrollintensitdt kann dannbetrdchtlich ge-

senkt werden, denn die Erzeugung und Entgegennahme der fiir die Kontrolle wesent-=
lichen Informationen 1iBt sich, wie mit einem skizzierten Entwurf (Abb. 2.4/2)
verdeutlicht werden soll, auf einen einheitlichen Bereich, ein MeRhaus be-
schrinken, Hierdurch wird nicht zuletzt der Aufwand fiir die Sicherstellung der
Richtigkeit der Informationen erheblich vermindert. In diesem Zusammenhang wurde
versucht / 18 7, die bekannten Dichtigkeits~ und BeobachtungsmaBnahmen zu kate-
gorisieren, sowie einen systematischen Uberblick iiber die verfiigbaren Instrumente
fiir diese Mafnahmen zu geben. Die Untersuchungen zur Quantifizierung dieser Art

von MaPRnahmen werden fortgesetzt,

Im Rahmen des Vertrages Nr. T90/RB mit der IAEA "Development of Safeguards Proce-
dures for an ALKEM Type Plant Fabricating Plutonium Fuel Elements for Fast
Breeder Reactors' ergab sich eine enge Zusammenarbeit zwischen dem IAR und

der Fa. ALKEM in Hanau. (Der AbschluBbericht iiber die Arbeiten wurde im

Februar 1971 fertiggestellt.)

Nach einer Analyse des Anlagenplanes fiir eine ALKEM-ihnliche Anlage wurden die
Materialbilanzzonen des Betreibers und sein Accountability-System und danach
die Materislbilanzzonen und strategischen Punkte fiir die SpaltstofffluRkontrolle

bestimmt.

Drei Materialbilanzzonen, nimlich der Speicherbereich, der Prozefbereich und

der Bereich der Analytik, erwiesen sich als ausreichend. Anschliefend werden

die Verfahren zur SpaltstofffluBkontrolle (safeguards procedure) unter Zugrunde-
legung des Dokuments INFCIRC/153 der IAEA entwickelt, das die Empfehlungen
des {jperwachungseusschusses des "Board of Governors" enthilt, Es

lie sich zeigen, daB die Zeit zur vollsténdigen Uberwachung der Anlage bei
Vervendurig der schon verfiigbaren Mefinstrumente sowie Versiegelungs- und Iden-—
tifizierungstechniken ziemlich kurz, d.h. im Bereich von etwa 3100 Stunden, sein

wiirde.
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Einige Instrumente, die fiir die Uberwachung von ALKEM~ghnlichen Fabrikations-
anlagen von Interesse sind, wurden im Detail untersucht. Es handelt sich um
a) Kalorimeter zur Bestimmung des Pu~Gehaltes in "birdcages" und fertigen,
unbestrahlten Brennstédben, b) Neutronenzéhlverfahren zur Abfallmessung und

¢) eine y-Schleuse zur Kontrolle von Personen, die Pu mitfiihren kdnnten. Die
Entwicklungszeit bis zur industriellen Anwendbarkeit dieser Instrumente und
die entstehenden Entwicklungskosten wurden abgeschétzt. Die beiden ersteren
Instrumente sollen Ende 1972 verfiigbar sein, die y-Schleuse wird bereits ver-

wendet.

Weiterhin wurde ein mathematisches Model fiir eine vereinfachte Simulation

des Betriebs einer ALKEM-&hnlichen Anlage entwickelt. Auch wenn schon jetzt
einige interessante Aussagen mdglich sind, wird sich der wirkliche Nutzen eines
solchen Modells erst herausstellen, wenn man die Ergebnisse der Simulations-

rechnungen mit dem tatsdchlichen Anlagenbetrieb vergleichen kann.

Da es das Ziel der MaRnahmen zur SpaltstofffluRkontrolle (safeguards measures)
ist, eine Aussage iiber das nicht bilanzierte Material (MUF) zu machen, wurde

der Fehler des MUF fiur zweiverschiedene Kampagnen berechnet.Es wurde gezeigt,
daB praktisch fiir alle Fille die relative Standardabweichung des systematischen
Fehlers bei der Messung des Eingangs— und Ausgangsstromes diesen Fehler bestimmt.
Fiir die gewdhlte Irrtumswahrscheinlichkeit a= 0,05 ergibt sich flir die betrach-
teten Kampagnen eine Entdeckungswahrscheinlichkeit p = 0,95 fir den Fall, daR

mehr als 0,9 % des Eingangsstromes entwendet werden.

AbschlieRend wurde eine Anzahl von mdglichen Verbesserungen im Anlageplan dis-

kutiert, die zur Erleichterung der SpaltstofffluBkontrolle beitragen wiirden.

2.4,2 Untersuchungen zu Dichtigkeitsmafnahmen

Die im Jahre 1970 durchgefiihrten Untersuchungen des Problemkreises Eingangs-
messung in einer Wiederaufarbeitungsanlage zeigten eine Reibe von Verfilschungs-
mdglichkeiten der Eingangsmefbilanz in bereits existierenden Anlagen auf, die sich

hauptsachlich in zwei Kategorien einteilen lassen:

&) Das Durch- bzw. Umschleusen von Dissolverldsung, durch bzw, um den

EingangsmeBbehélter,

b) Verdnderung der Mefdaten von Fiillstand, Dichte und Spaltstoffkonzentration

der Dissolverldsung im EingangsmeBbehélter.




- O=-

Zu a) Ein Durchschleusen von Dissolverlésung durch den EingangsmeBbehilter -
kann z.B. dadurch geschehen, daB gleichzeitig Ldsung zu und abgefihrt wird,

was chne vorherige Eingriffe in die festeingebaute Installation bewerkstelligt
werden kann. Zur Anzeige eines solchen Vorgangs wird die Installation eines
Systems von FliissigkeitsmeBsonden in die Ein- und Abginge des EingangsmefRbe-
hdlters vorgeschlagen, welche dann Alarm geben, wenn 2 oder mehr Sonden gleich-

zeitig Flissigkeit anzeigen.

&N

u b) Die Verinderung von MeRdaten kann dann entdeckt und angezeigt werden,

%

enn eine Reihe zusitzlicher eingriffssicherer Alarmeinrichtungen vorgesehen

werden. Dazu wird das Datensystem in 3 Arbeitskategorien eingeteilt,

1. die Datenerzeugung (am Behdlter)

2. die Dateniibertragung (vom Tank zu den ridumlich entfernten Anzeige-
instrumenten)

3. der Datenempfang (an den Anzeigeinstrumenten).

Fir jede dieser Kategorien sind z,T. mehrere Alarm- und Anzeigesysteme geeignet,
etwaige Eingriffe in das Datensystem einem Inspektor anzuzeigen. Neben der
Unfersuchung konventioneller EingangsmeRbestimmungen wurden auch neue Mdglich-
keiten untersucht, den Eingang spaltbaren Materials in die Wiederaufarbeitungs-
anlage festzuhalten, so z.B. die sog. Tracer-Technik. Diese Technik wurde bisher
vorgeschlagen zur Verifikation der konventionellen Eingangsmessung am einzelnen,
nicht aufeinanderfolgenden Batch, und ist bisher nur im Labormalstab mit Erfolg

+)

erprobt worden, ‘wihrend Versuche im Betrieb fehlschlugen. Es wurde vorgeschlagen,
nach neuen Wegen der Einfiihrung des Tracers in den Tank (z.B. iiber die Probenahme-
leitungen) zu suchen, sowie geeignete Elemente zur Verwendung als Tracer ausfin-
dig zu machen, die durchaus Spaltprodukte sein kdnnen, da vor Beigabe des

Tracers dessen Konzentration im Tank gemessen wird.

Auf Grund der Erkenntnis, dafB sich die in einem Labormafsteb herrschenden Ver-
h&ltnisse nicht ohne weiteres auf die Anwendung in der Praxis libertragen lassen,
wurde die Errichtung eines Versuchsaufbaus des EingangsmeBbehélters der WAK im

MaRstab 1:1 beschloséen, an welchem folgendes untersucht werden soll:

+)ETR 266 H. Bokelund: Investigation of Reprocessing Input Measurement

using Tracer Technique
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1., Ein geeignetes System zur Anzeige von Fliissigkeit in unverletzten

Rohren,
2. die Sicherung der MeRdaten mit Hilfe eines Systems von Alarmeinrichtungen,
3. der Aufbau eines MefRsystems mit Hilfe der Tracer-~Technik,

4., die Untersuchung der Einfliisse konstruktionsspezifischer Eigenschaften

von Tankelementen wie z.B. die Auslegung des Spargers,

5. die Untersuchung zeitlicher Abhéngigkeiten wie z.B. Mischungszeiten,

Probezirkulationszeiten,

6. die Untersuchung chemischer Einfliisse auf die Homogenitdt und die

Représentanz der Probe.

Die technische Realisierung dieses Vorhabens wurde im Jahr 1970 durch die

Vergabe der entsprechenden Auftrige vorbereitet.
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3. Integrale Experimente

3.1 Experiment Mol-ITI (JEX-T0)

Im Berichtszeitraum wurde das bisher grélte integrale Experiment 1T8;7
in der Wiederaufarbeitungsanlagen EUROCHEMIC, Mol, Belgien, durchge-
fiihrt., Es bestand ein grolRes internationales Interesse an diesem Experi-
ment und neben der GfK waren weitere sieben nationale und internationale

Crganisationen an diesem Experiment beteiligt:

ACDA ~ United States Arms Control and Disarmament Agency as
contractor for Batelle Memorial Institute in Columbus
(BMC) and Richland (PNL)

AECB - Atomic Energy Control Board Canada

JEN ~ Die chemische Abteilung und die Uberwachungsgruppe des
Centre d'Etude de 1'Energie Nucléaire (Mol, Belgium)

EURATOM - Europiische Gemeinschaft, Uberwachungsabteilung, in
Luxemburg und die Forschungszentren CCR (Ispra),
BCMN (Geel), TU (Karlsruhe)

EUROCHEMIC ~ European Company for Chemical Processing of Irradiated
Fuels

TAEA - International Atomic Energy Agency

USAEC - United States Atomic Energy Commission

Die Hauptziele dieses Experimentes waren

a) Bestimmung des physikalischen Spaltstoffinventars nach der im Projekt
entwickelten Methode

b) Identifikation von bestrahlten Brennelementen

¢) Isotopenkorrelastionen

d) Interlaboratoriumtests (unter 3.2 getrennt behandelt)
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Die Planung, Koordinierung und Auswertung wurden gemeinsam von EURATOM
und vom Projekt SpaltstofffluRkontrolle wahrgenommen, wihrend einige
Teilaufgaben von anderen Beteiligten durchgefiihrt wurden. Das Experi-

ment erstreckte sich iiber vier verschiedene Kampagnen, deren wichtigste
Daten in Tabelle 3.1/a zusammengestellt sind. In der Tabelle sind auch

die aus Abbranddaten errechneten sowie die im EingangsmeBtank der Wieder—
aufarbeitungsanlage gemessenen entsprechenden Uran- und Plutoniummengen
angegeben. Diese Werte fiir Uran zeigen fiir alle Reaktoren gute Uberein-
stimmung, dagegen zeigen die Werte fiir Plutonium nur fiir den CANDU-Reaktor

eine #hnliche Ubereinstimmung.
u a) Bestimmung des physikalischen Spaltstoffinventars

Die im Projekt entwickelte Methode zur Bestimmung des physikalischen Spalt-
stoffinventars wiéhrend einer laufenden Aufarbeitungskampagne mit Hilfe ge~
eigneter Korrelationen von Isotopenvektoren aus nacheinander folgenden Ein-
gangs— und Produktbatchen konnte sowohl fiir Uran als auch fiir Plutonium ex-
perimentell bestitigt werden. Zur Demonstration sind in Abb. 3.1/1 und 3.1/2
die gemessenen Eingangssignale und Systemantworten als Isotopenprozente iber
der Uran- bzw. Plutonium—Gesamtmasse aufgetragen, mit deren Hilfe man das
Uraninventar von ca. 1800 kg auf 2% und das Plutoniuminventar von ca. 12 kg

auf etwa 4 % genau bestimmen konnte.

Die stark ausgeprigten Eingangssignale fiir Uran (Abb, 3.1/1) erschienen
fast ohne Verzerrung in der Systemantwort (Produktsignal) mit einer dem |
Inventar der Anlage entsprechenden Phasenverschiebung wieder, was auf eine ]
geringe Riickvermischung des Brennstoffs wihrend seines Aufenthaltes in der
Anlage schlieBen 1&8Rt. Diese Vermischung ist im Plutoniumproduktsignal ausge-—
pragter ausgefallen und detaillierte Analysen lieRen erkennen, daB das Plu-
tonium eine Mischphase iiber ca. 15 kg Pu im Produktstrom aufweist, was die

Auswertung des physikalischen Inventars erheblich erschwerte.

Dieser Auswertung ging eine detailliexte Untersuchung der Spaltstoffflﬁsse
durch die Anlage mit Hilfe digitaler Simulationsmodelle voran, um Gensuigkeit
und Grenzbedingungen dieser neuen Inventurtechnik quantitativ liber Variationen
verschiedener Prozef~ und Brennstoffparameter zu bestimmen. Diese Ergebnisse
waren Gegenstand eines Vortrags anlaBlich des IAEA-Symposiums im Juli 1970

137,
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Zu b) Identifikation von bestrahlten Brennelmenten

Im Zusammenhang mit der Inventarbestimmung wurden zwei Methoden fiir die
Identifikation von bestrahlten Brennelementen unter Wasser erprobt. Eine
dieser Methoden basierte auf Unterwasser-Fernsehaufnahmen mit einer verhilt-
nismédRig einfachen Einrichtung, mit der es mdglich war, die auf den VAK-Brenn-
elementen eingeprigte Numerierung bis zu einer GrdRe von etwa 4 mm in einer
Wassertiefe von 5 m zu erkennen (durchgefiithrt von CEN, EUROCHEMIC), Die an-
dere Methode war auf der Identifikation von spezifischen y-Linien bzw. Ver—
h&ltnissen der verschiedenen y-Linien (z.B. Cs-13%) mit Hilfe einer einfachen
Einrichtung aufgebaut (durchgefiinrt von der IAEA, EUROCHEMIC). Beide Methoden

gaben zufriedenstellende Ergebnisse.
Zu c) Isotopenkorrelation

In den USA wurde in den beiden letzten Jahren die sog. Minor Isotope Safe-
guards Technique (MIST) entwickelt, die mit Hilfe der mefbaren Isotopen-
verteilung des nuklearen Brennstoffs am Ein- und Ausgang von verschiedenen

kerntechnischen Anlagen aufschluRreiche Korrelationen aufstellt.

Am interessantesten ist der Bereich des Brennstoffzyklus zwischen Ausgang
Fabrikationsanlage, Reaktor und Eingang Wiederaufarbeitungsanlage. Gegen-
wirtige Uberwachungssysteme kdnnen lediglich auf die vom Reaktorbetreiber
berechneten Mengen von Plutonium zurilickgreifen, um die am Eingang einer
Wiederaufarbeitungsanlage gemessene Pu-Menge zu verifizieren. Eingabedaten
von Abbrandcodes sind aber nur mit groBem Aufwand zu verifizieren und mit
einem unzumutbaren Zugriff zu fast allen Reaktorentwurfs— und Betriebsinfor-
mationen verbunden, wiéhrend die Effektivitit dieser Bemlihungen wegen der re-—

lativ geringen Genauigkeit solcher Abbrandrechnungen unbefriedigend bleibt.

In Anbetracht dessen, daR etwa 80 % aller kerntechnischen Anlagen Resktoren
sind, ist eine Vereinfachung des Uberwachungssystems an diesem Teil des

Brennstoffzyklus duRerst interessant.

Der Schliisselpunkt fiir die Anwendung der Isctopenkorrelation ist der Ein-
gengsmeRtank einer Wiedersufarbeitungssnlsge. Hier lasssen sich alle interessan-
ten Isotopen bestimmen und empirische Reletionen aufstellen, die von Batch

zu Batch eine erstaunliche Reproduzierbarkeit aufweisen. Die gesamten Eingangs-—

daten des JEX-TO wurden auf diesen Punkt von Vertretern des Battelle Memorial
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Institute (USA) analysiert. Es konnten z,B. flir die geldsten CANDU-Brenn-
elemente u.a. folgende Relationen iiber 9 verschiedene Aufldsechargen mit
einer Vertrauenswahrscheinlichkeit von 95 % innerhalb des angegebenen Be-
reichs reproduziert werden, wobei erwihnenswert ist, daf die MeBfehler der
einzelnen Grdfen einen erheblichen Teil des Unsicherheitsbereiches ausmachen

kénnen, bzw. eine systematische Abweichung entstehen lassen kdnnen:

a) Pu/g/ /ULt ]

235 D [ Gew.%_]

Ths8 + 1,3 %

2 p— = 45581 + 2,4 %
236 D / Gew.%_/
Pufe// V[t T

c) = 10043 + 1,4 7

Pu~-240/Pu~239

Hierbei ist 235 D (236 D) die Differenz des Gehaltes an U-235 (U~236)

zwischen Anfang und Ende der Bestrahlung eines Brennelementes.

Dexr Integrationseffekt‘der Isotopenkonzentrationen {iber eine gesamte Aufldse-
charge von ca. 1 Tonne Uran gibt diesen empirisch gefundenen Verhiltnissen
offenbar einen hohen Homogenitiétsgrad, der sich fiir Erennstoff mit der glei-
chen Anfangsanreicherung und aus dem gleichen Core wiederholen wird, wie schon
bei anderen Reaktoren gezeigt wurde. Damit ist der Uberwachungsbehdrde nicht
nur ein geeignetes Verfahren in die Hand gegeben, die Konsistenz der Eingangs-—
messungen zu prifen, sondern such mit unabh&ngigen Relativmessungen,wie z.B,
Isotopenverhiltnisse, die Eingangsbilanz des Betreibers zu verifizieren, chne
aufwendige Gesamtbestimmungen an aktiven Eingangslésungen durchzufithren. Das
Verfahren funktioniert allerdings nur, wenn die Identitét des gellsten Brenn-
stoffs bis zur Eingangsmessung bewahrt bleibt. D.h. die Eingangsmessung muf
genau die Nuklide der geldsten Brennelemente mit bekannter Anfangsanreicherung
beinhalten und darf nicht durch irgendwelche Mischungsmechanismen, wie etwa

durch riickgefiihrte Siure verfilscht werden. Im letzteren Fall muB zumindest
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eine quantitative Korrektur m8glich sein. In den meisten Anlagen ist
aber der Gehalt von Pu und U in der riickgefiihrten Séure vermachlissigbar

gering, so daB die Eingangsmessung direkt verwendbar ist.

Die Isotopenkorrelationen wurden auch als sog. "Fingerprints" fiir einen
bestimmten Reaktor charakterisiert, die sich &uRerst schwierig konsistent
verfilschen lassen und somit ein brauchberes Uberwachungsverfahren bedeuten.
Die Auswertung der Isotopenkorrelationen an dem bestrahlten Kernbrennstoff,
der widhrend JEX-TO aufgearbeitet wurde, konnte bis Ende 1970 abgeschlossen
werden. Ein ausfiihrlicher Endbericht iiber das Gesamtexperiment wird voraus-—

sichtlich zur Genfer Konferenz im September 1971 fertiggestellt.

AuBerdem ist geplant, im internationalen Rahmen historische und laufende
Daten fiir die Auswertung von Isotopenkorrelationen zu sammeln, um das

Spektrum der erfafBten Reaktoren zu vergréBern.



Tabelle 3.1/a JEX-TO : Brennstoffdaten

Brennstoff CANDU " VAK 2) TRINO3) CDN ¥ Anfangsinventur Total
Anzahl der BE , T19 38 4 1507 - -
Abbrand / MWd/kg_/ 4-8 13-22 814 ~10 - -
Anfangganreicherung

[ Wlo / 0.71 2.33-2.60 2.72-3.9 bo=b,5 - -
Kg U berechnet 9504 1961 1214 694 - -
Kg U gemessen 9416 1928 1179 687 873. 14083,
AU/U gemessen [ %_/ + 0.93 + 1.7 + 3,0 + 1\.02 - -
Kg Pu berechnet 30.35 11,37 T.11 .37 - -
Kg Pu gemessen 29.91 9.95 6.70 1,22 12.62 60.40
APu/U gemessen / %/  + 1,k9 +14,30 + 6.13 + 12,2 - -

1)Douglas Point Nuclear Power Station, Kanada (D20~Moderator)
n

“)Ve:suchsanlage Kahl/Main, Deutschland (LWR)
3)TRINO“ Vercellese Nuclear Power Plant, Italien (LWR)

)EL3~Reaktor, Frankreich
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3.2 Interlaboratoriumstest

AnliRlich der {iber das integrale Uberwachungsexperiment JEX-~70 im Januar
abgehaltenen Tagung wurde beschlossen, im Rahmen der analytischen Arbei-

ten auch ein umfangreiches Programm an Vergleichsanalysen unter Beteiligung
einer mbglichst grofen Anzahl verschiedener Laboratorien durchzufiihren. Ziel
dieser Untersuchungen sollte es sein, grundlegende Daten iiber die im Routine-
betrieb erreichbaren MeBgenauigkeiten verschiedener analytischer Verfahren
zu erhalten, die fiir die Kontrolle von Kernbrennstoffen von Bedeutung sind.
Dariiberhinaus sollten Anhaltspunkte iiber notwendige weitere Entwicklungsar—
beiten sowie allgemeine Erfahrungen iber die Technik der Probenahme, der

Probeaufbewahrung und des Transports gewonnen werden.,

Die organisatorische Leitung des Experimentes und die Auswertung der Ergeb-
nisse wurden dem IAR iibertragen. Fiir die Durchfiihrung der analytischen Ar-

beiten stellten sich folgende Laboratorien zur Verfiigung:

- Bureau Central des Mesures Nucleaire, EURATOM, Geel, Belgien

CCR EURATOM, Chemistry Division, Ispra, Italien

EUROCHEMIC, Analytical Laboratory, Mol, Belgien

Européisches Institut fiir Transurane, EURATOM, Karlsruhe, Deutschland

IAEA Leboratory, Seibersdorf, Osterreich

Kernforschungszentrum Karlsruhe, Institut fiir Radiochemie, Karlsruhe,
Deutschland

-~ Studiencentrum voor Kernenergie, Mol-Donc, Belgien

Osk Ridge National Laboratory, Oak Ridge, USA.

Im einzelnen erstreckte sich das Programm auf folgende Analysenmethoden:

1. Bestimmung der Uran bzw. Plutoniumkonzentration in salpetersauren
ProduktlSsungen mittels naBchemischer Verfahren und Réntgenfluoreszenz-

spektrometrie.
2., Bestimmung der Isotopenzusemmensetzung von Uran und Plutonium durch
Thermionen-Massenspektrometrien einschlieBlich oa-spektrometrischer

Messungen des Isotops Pu-238,
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3. Bestimmung der Uran— und Plutoniumkonzentration in der sktiven
Lésung bestrahlter Brennelemente durch massenspektrometrische

Isotopenverdiinnungsanslysen.

Unm den in der Praxis existierenden Bedingungen so nahe wie mdglich zu

kommen, wurden die erforderlichen Proben im Mirz und April unmittelbar

in der EUROCHEMIC-Anlage aus Wiederaufarbeitungskampagnen von CANDU- und
VAK-Brennelementen genommen. Besondere Schwierigkeiten ergaben sich dabei

bei der Auswahl fiir das Probenmaterial geeigneter Probenfléschchen und ihrer
rechtzeitigen Bereitstellung. Fiir einen Teil der Proben (hoch konzentrierte
und radioaktive Plutoniumproben) waren spezielle Maflnahmen zur Stabilisierung
ihrer Zusammensetzung erforderlich. Fir den Transport muBlten spezielle Kunst-

stoffeinsitze flir die Birdcages hergestellt werden.

Zusammen mit den fiir Serviceanalysen vorgesehenen Proben wurden Ende April
ca. 300 Probefléschchen etikettiert und verpackt. Der Abtransport verzdgerte
sich jedoch infolge der fiir einzelne Linder sehr zeitraubenden Genehmigungs-

verfahren bis zu 3 Monaten.

Dieser vorwiegend organisatorische Teil des Programmes, in dessen Verlauf
alle an dem JEX-TO Experiment betéiligten Stellen {iber die technischen Einzel-
heiten (einschlieBlich Richtlinien fiir die Durchfiihrung der Analysen und die
zu ibermittelnden Daten) in den Notizen A~1 bis A-8 laufend unterrichtet wur-
den, konnte Mitte des Jahres abgeschlossen werden. Bei einer erneuten Tagung
der JEX-T0O Teilnehmer am 2, Juli wurde der Gesamtaufwand aller analytischen
Arbeiten Arbeiten im Rahmen des Kontrollexperimentes vorldufig auf 240 Mann- ‘
wochen und T73.000 US® geschitzt, wovon etwa 50 % auf die Vergleichsanalysen l
entfallen,

Mitte September lag der iiberviegende Teil der in den Laboratorien gewonnenen

Ergebnisse vor. Insgesamt wurden folgende Daten lbermittelt: i

75 Einzelbestimmungen der Urankonzentrationen und 55 Einzelbestimmungen der -
Plutoniumkonzentration an Produktldsungen nach naBchemischen Verfahren und
Réntgenfluoreszenzspektrometrie, ca. 1000 massenspektrometrische Isotopen-
verhidltnisbestimmungen an Uran- und ca. 1400 an Plutonium-Produktproben,
sowie 15 vollstindige massenspektrometrische Isotopenverdiinnungsanalysen

der Uran- und Plutoniumkonzentration aktiver Eingangsldsungen.

Dariiberhinaus wurden die Ergebnisse zahlreicher Dichtebestimmungen und

a-spektrometrischer Messungen des Isotops Pu-238 mitgeteilt.
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Nach einer vorléufigen Zusammenstellung dieser Daten fand vom 6., - 8. Oktober
in Ispra eine Arbeitstagung der beteiligten Analytiker statt. Die Erfahrun-
gen wurden eingehend diskutiert und Richtlinien fiir die Auswertung der Er-
gebnisse erarbeitet, mit der unmittelbar im AnschluB an diese Tagung be-
gonnen wurde, Im Vordergrund stand debei die Berechnung der Schitzwerte

fiir die Fehlerkomponenten der verschiedenen Analysenverfahren mittels Va-
rianzanalyse. Die sinngemiBe Anwendung dieser statistischen Methode auf das
teilweise (im statistischen Sinne) nicht direkt vergleichbare experimentell
gewonnene Zahlenmaterial und die Interpretation der dabei gewonnenen Ergeb-

nisse erforderten einen unerwartet hohen Aufwand.

Bis zum Jahresende konnte die Auswertung der Urankonzentrationsbestimmungen
an Produktlésungen fertiggestellt und in dem Report A-9 zusammengestellt
werden. Die Auswertungen der iibrigen Tests folgten Anfang 1971 in den Berich-
ten A-10 bis A-12,

Die Ergebnisse der Konzentrationsbestimmungen an den Uran- und Plutonium-
produktldsungen sind in der Tabelle 3.2/s zusammengefaBt., Wihrend im Fall

des Urans die Abweichungen von Labor zu Labor die wesentlichste Fehlerquelle
darstellen, bildet bei Plutonium die als "Probenfehler" bezeichnete Komponente
den Hauptbeitrag zum Gesamtfehler einer Einzelbestimmung. Sie wird vermutlich
vorwiegend durch Instebilitit der Plutoniuml&sungen infolge von Polymerisation
und Wandeffekten sowie durch die erschwerte Handhabung des Materials in den

Handschuhk&sten hervorgerufen.

Die Ergebnisse der massenspektrometrischen Isctopenbestimmungen sind in

den Abbildungen 3.2/1 und 3.2/2 wiedergegeben. Sie zeigen deutlich die
Abhéngigkeit der untersuchten Fehlerkomponenten von der Grofe des Isotopen-—
verhdltnisses. Bei den Messungen an Plutonium wurde eine relativ groBe Anzahl
von "AusreiBerverten" beobachtet. Die durch AusreiBerwerte verfilschten
MeRergebnisse sind als solche nur schwer oder gar nicht erkennbar, wenn die
Anslysen von nur einem Labor im Routinebetrieb durchgefiihrt werden. Hier-
durch wird eine gewisse Unsicherheit bei derartigen MeRergebnissen hervor-—

gerufen,
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Eine signifikante Inhomogenitit der Ldsung in dem Tank der Aufarbeitungsanlage,
aus dem die Proben entnommen wurden, wurde in diesem Experiment nicht gefunden.
Weiterhin wurden fiir die SpaltstofffluBkontrolle vwesentliche Informationen iiber
den erforderlichen analytischen Aufwand dexr verschiedenén Verfahren und die
unter bestimmten Voraussetzungen vorteilhafte Anwendung von Dichtemessungen

zur Priifung der Homogenitit verschiedener Proben gewonnen.
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Relative Standardab-

Messung beeinflussen

Fehlerkomponente Mdgliche Fehlerquellen weichungen der Fehler-
komponenten (%)
U Pu
Probenahmefehler Inhomogenitit der L8sung nicht sig- nicht sig-
im Tank nifikant nifikant
Lésungsstufe im Fall
von Pu
Probenvorbereitungs- Vorbereitung der Pro- nicht sig-
fehler ben in den Labors nifikant 0,49
Instabilitdt der Pro-
ben (bei Pu)
Unterschiede zwischen Ungleichheit der be-
Laboratorien und an- nutzten Standards und 0.20 0.5
gewandten MeBmethoden der angewandten Korrek- ’ ’
turen. Zufillige Ein~
flisse
Zufillige Fehler Zufallskomponenten, +) £
die die einzelne 0,11 0,24

+)

Berechnung aufgrund chemischer Methoden allein

Tabelle 3.2/a: Berechnete relative Standardabweichungen der Fehlerkomponenten,

die bei der Bestimmung der U- und Pu—-Konzentrationen in Produkt~

proben auftreten.
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5.3, Integrale Experimente an Reaktoren

Im Jahre 1970 wurde mit der Planung integraler Experimente in Reaktor-
anlagen begonnen. Besondere Bedeutung kam der vorausgegangenen Ent-
wicklung eines Kontrollkonzepteszu, das sowohl die Kriterien der Kon-
trollbehdrde als auch diejenigen des Anlagenbetreibers erfiilli. Ein
wesentlicher Aspekt des in Zusammenarbeit mit mehreren Betreibern ent-
standenen Konzepts ist, daB die Kontrolle statischer Verhdltnisse in
Leichtwasserreaktoranlagen einer solchen dynamischer Vorgidnge vorge-
zogen wird, da sie jener iliberlegen ist., Ein aufgrund der frihzeitigen
Erkenntnis, daB bei der Spaltstoffkontrolle in Reaktoren die Contain-
mentmafBnahmen im Vordergrund stehen miissen, an die Industrie (AEG/Ffm)
erteilter Auftrag rihrte im Frihjahr 1971 u.a. zZu einer Versiegelungs-
und Identifizierungsmethode, die im Rahmen des Integralen Experimentes
am Kernkraftwerk Lingen erstmals in der Praxis erprobt wurde. In Uber-
einstimmung mit dem Betreiber und dem Brennelementhersteller (KRT /
GroBwelzheim) wurden zwei Brennelemente versiegelt und deren Identi-
fizierungsmerkmale mit Hilfe cer elektromagnetischen Priifeinrichtung

vor dem Einsetzen in den Reaktor registriert. (Ndheres s. 4.1 )

Weitere Aktivitdten der Integralen Experimente, mit denen auBer am
Kernkraftwerk Lingen auch am Kernkraftwerk Gundremmingen begonnen
wurde, beinhalten

a.) das probeweise Ausfiillen von Berichtsformularen, die den neuesten
Vorstellungen der IAEA/Wien entsprechend entworfen wurden ;

b.) das Anlegen einer Datensammlung. Hierbei werden die Aktivitdten
des Betreibers im Trockenlager, NaBlager und Reaktor in ihrer zeit-
lichen Reihenfolge aufgenommen. Neben den aktuellen Daten des Brenn-
elementwechsels 71 werden auch entsprechende historische Daten ge-
sammelt. Damit wird eine zeitliche Einordnung der Kontrollaktivitadten
moéglich, die nicht zu Interferenzen mit dem Betreiber fiihrt;

c.) das Erkennen von Einzelproblemen, d.h. von Umsténden, die nur

bei direkter Beobachtung der Brennelementwechselvorgéinge "vor Ort"

offenbar werden.

Im Rahmen der Zusammenarbeit mit der Abteilung Reaktorbetrieb und
Technik des Kernforschungszentrums Karlsruhe auf dem Gebiet der Spalt-
stoffkontrélle an Reaktoren leistet diese Abteilung auch einen per-

sonellen Beitrag beili der Durchfiihrung Integraler Experimente.
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L4, Entwicklung von Mafnahmen in Kernsnlagen

In enger Zusammenarbeit mit der Industrie bemiiht sich das Projekt um

die Entwicklung von optimalen UberwachungsmafBnahmen in den verschiedenen
Kernanlagen. Hierzu ist die Beriicksichtigung der spezifischen Eigenarten
jeden Anlagentyps erforderlich. Aus diesem Crund laufen z.Zt. Studien fiir
Kernkraftwerke mit Leichtwasserreaktoren, solchen mit Schnellen Briitern
und fiir Anreicherungsanlagen mit Gas-Ultrazentrifugen. Als Parameterstu-—
dien angelegt sollen sie die verschiedenen Mdglichkeiten von Uberwachungs-

mafnahmen in den jeweiligen Kernanlagen untersuchen.

4.1 Fir Kernkraftwerke mit Leichtwasserreaktoren wurden 1970 folgende

Methoden untersucht (AEG/Frankfurt):

4.1.1 MaBnahmen zur Aufdeckung von Entwendungen einzelner Brennstoffstibe
oder kompletter Brennelemente aus dem Containment "Kernkraftwerk" durch

- ein System von Detektoren an strategischen Punkten innerhalb
des Kraftwerks, das sémtliche Bewegungen strahlender Sub-

stanzen registriert (dynamische Kontrolle),

~ Versiegelung und Markierung von Brennelementen, um einen Ver—
gleich von physikalischem Inventar mit dem Buchinventar zu

ermdglichen (statische Kontrolle).

4,1,2 MaBnahmen zur Verhinderung unsuthorisierter Bestrahlung auBerhalb

von Brennelementpositionen.

Zu 4,1.1: Bei der Kontrolle des Spaltstoffflusses innerhalb eines Kermkraft-
werks wird ein System von automatischen Uberwachungseinrichtungen vorgesehen,
das jeden Transport eines bestrahlten Brennelements aus dem Reaktordruckge-
fak registriert. Fiir die Herausnahme bestrahlter Elemente sind zwei Wege

denkbar:

- Trensport zum Lagerbecken durch die Schleuse (regulirer Transportweg

beim Brennelementwechsel),

- Transport direkt aus dem DruckgefiB mit Hilfe des Geb&udekrans.
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Der Transport eines Brennelements mit Hilfe des Krans ist nur lber eine
Transportflasche mdglich. Bedingt durch das groBe Flaschengewicht kann

dieser Vorgang durch einen Lastwegschreiber im Kran registriert werden.

Komplexer ist die Erfassung von Transportvorgingen vom Reaktor ins Lager-
becken, da hier nicht nur die Bewegungsrichtung festgestellt werden muf,
sondern such zwischen bestrahlten Biindeln einerseits und sktivierten Struk-

turelementen andererseits unterschieden werden nmuf.

Fiir die Feststellung der Bewegungsrichtung sind Kontrollschranken auf radio-
aktiver oder nicht-radiocaktiver Basis denkbar, etwa Lichtschranken oder
Hochfrequenzschranken nach dem Prinzip der Minensuchgerite. Am zuverlissig-
sten erscheinen "Emitron"-Detektoren, die in Form von mehreren Schleifen
eines MgO-isolierten Koaxialkebels U-fdrmig an den beiden Stirnseiten des
Schleusentors verlegt werden.Der erzeugte Detektorstrom liegt je nach Be—-
strahlungs— bzw. Abklingzeit eines durch die Schleuse gefilhrten Brennele—
mentes zwischen

107 wnd 1073 4,
Dieser weite Bereich stellt gewisse Anforderungen an die Verstérker, ist
aber noch zu bewdltigen. Die Signale der beiden Detektoren werden auf eine
Flip-Flop~Stufe gegeben, die eine Information iiber die Bewegungsrichtung

ergibt.,

Flir die Unterscheidung zwischen Brennelementen und aktiviertem Struktur—-
material ist die Messung der integralen Gamma-Dosis eines Objektes in der
Schleuse nicht ausreichend, da die Aktivitit der transportierten Brennele-
mente erheblich schwanken kann. AEG schldgt daher vor, ein System von De-
tektoren zur Messung des Energiespektrums in der Schleuse zu installieren,
das auf die Strahlung des Isotops casium—137(EY = 0,662 MeV )anspricht.

In Strukturmaterial kommt dieses Isotop aus Aktivierungsvorgingen (Neu-
troneneinfang) nicht vor, und seine Ausbeute liegt mit 6,15 % je Spaltung

verhdltnismifig hoch.

Legt man eine Energieaufldsung von + 10 KeV der MeBeinrichtung zugrunde,

sind im wesentlichen noch folgende Isotope zu beriicksichtigen:
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Isotop Energie Anteil an Halbwert- Ausbeute
(KeV) Gesamtspektr. zeit (%)
(%)
Zr 656 L 17,0 h 5,9
Zr-97 663 <1 17,0 h 5,9
Se-83 m 650 20 ‘ 57 m 0,22
Sb-131 650 37 23 m 2,6
Te-127 m 657 100 0,3 a 0,035
Ce-143 668 13 1,h a S5sT

Aus der Tabelle ist zu ersehen, daB bei Entnahme eines Biindels 30 Stunden
nach dem Abschalten nur Te-127 m und Ce~143 eine wesentliche Rolle spielen.

Diese sind ebenfalls Isotope, die nur im Brennstoff vorkommen.

Eine Unterscheidung zwischen Brennelementen und Spaltkammern ist bei der
Cs-137-Methode ebenfalls gut mdglich. Wahrend die Cs—-13T-Aktivitédt fiir
ein Bindel

6,9 - 10° Ci nach 1000 Stunden Betriebszeit
8,7« 103 Ci nach 2,5 Jshren Betriebszeit

betrigt, hat eine Spaltkammer mit 1 mgr U-235 eine Cs=-137 Aktivitit von

1,h5a10-h Ci nach 1 Jahr Betriebszeit.

Fir die Messung der 662-Kev—Energie des Cs—-137 werden Halbleiterdetektoren
vorgeschlagen, die gegeniiber Szintillationszihlern die Vorteile einer hohen
Lebensdauer und geringer Sattigungserscheinungen hsben. Z.B. kénnte ein

Silizium—-Detektor mit einer Kristalldicke von 1 mm vorgesehen werden,

Kontrolle des Spaltstoffinventars eines Kernkraftwerks (statische Kontrolle)

Voraussetzung fiir die Kontrolle des Spaltstoffinventars ist neben der Ver-
siegelung der Brennelemente eine eindeutige, verfilschungssichere, im gedff-
neten DruckgefiR bzw. im Lagerbecken priifbare Kennzeichnung der Elemente, um




-40_

einen gesicherten Vergleich zwischen Buchinventar und physikalischem
Inventar vornehmen zu kdnnen. Versiegelung, Kennzeichnung und Identi-
fikation der Kennzeichnung sollten mit minimalem Aufwand bei der Brenn-
elementherstellung und bei den Priifungen im Kernkraftwerk durchfiihrbar

sein,

AEG schlédgt vor, als Siegel um die hochgebogenen Fahnen der Sicherungs-
bleche fir die Muttern der 8 Schraubsfébe einen Blechstreifen zu legen
und festzuschweiBen. Ein Zerlegen von Elementen ist dann nur bei Zer-
stOrung des Versiegelungsringes mdglich. Die Kennzeichnung der Elemente
erfolgt durch zufidllige Massenverteilungen von Sicherungsblech, Versie-
gelungsring, Mutter und {iberstehendem Gewindezapfen. Sie wird in Nullprii-
fungen nach der Pertigstellung und in Wiederholungsprifungen im Kern-
kraftwerk durch einen Priifkopf mit Hohlspulen identifiziert, der iiber
die versiegelien Gewindezapfen gesetzt wird. Die Metallteile innerhalb
der Spulen bewirken eine Induktivitédtsinderung der in eine Oszillator-
schaltung eingebauten Spule. Die Frequenz dieses Systems wird bestimmt

durch den Ausdruck

[ Hz_]

[
]

2L C

mit
Induktivitdt der Spule (Henry)
Kapazitdt (Farad)

Q
1

Die Selbstindukiion wiederum ist neben den geometrischen Daten Windungs-
zahl n, Kernquerschnitt F und Spulenlénge 1 abhidngig von dexr relativen

Permeabilitédt des Kernes PR

n2-F

L= Prpg Ty

Die Permeabilitat PR ist dabei eine Funktion von :

- der Masse von Siegel, Sicherungsblech, Mutter und Gewindezapfen
- deren Massenverteilung

- den magnetischen Eigenschaften der Werkstoffe.
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Diese GréfRen streuen infolge der Fertigungstoleranzen und bewirken eine zu-
fillige Kennzeichnung der einzelnen Verschraubungen. Um die Sicherheit bei
der Identifikation zu erhdhen, wird vorgeschlagen, mehrere oder alle der acht

Verschraubungen eines Elements mit dem Priifkopf auszumessen.
Fiir Frilhjahr 1971 ist die Beschaffung einer Hohlspule fir Vorversuche beab-

sichtigt.

Zu 4.1.2: MaBnahmen zur Verhinderung unauthorisierter Bestrahlung auBerhalb
von Brennelementpositionen

Die denkbaren Positionen, in denen Brutmaterial in einem Siedewasserreaktor

eingesetzt werden kdnnten  nédmlich

oberhalb der Brennelemente im Dampfsammelraum
- unterhaldb der Brennelemente
- im Rickstrémraum

- innerhaltb des Kernmantels

wurden nach den Kriterien

~ Unterbringungsmdglichkeiten

-~ NeutronenfluB

untersucht, Diese Studie zeigte, daR oberhalb und unterhalb der Brennelement-
positionen sowie auBerhalb des Kernmantels der Einsatz von Brutmaterial auf-
grund des geringen epithermischen Neutromenflusses nicht zu einer nennens-
werten Bildung von spaltbarem Plutonium fihrt, so daB diese Positionen fir

eine unauthorisierte Bestrahlung susscheiden.

Zwischen Kern und Kermmantel ist der Neutronenfluf dagegen noch nicht zu
weit abgeklungen; allerdings ist auch hier der Einsatz gréBerer Brutstoff-
mengen kaum durchfiihrbar, da wegen der geringen Kihlmittelstrdmung die Ge-

fahi® des Schmelzens des Einsatzmaterials bestehen wirde.

Diese Untersuchungen zeigten, daf unauthorisierte Bestrahlung auBerhsldb von
Brennelementpositionen voraussichtlich auch ohne konstruktive Anderungen

der Kerneinbauten unmdglich ist.
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L,2 UberwachungsmeRnahmen fiir Kernkraftwerke mit Schnellen Brutreaktoren
Typ SNR J INTAT 113/

Die fiir Leichtwasserreaktoren erarbeiteten Uberwachungsmafnahmen sind nicht
unbedingt auch bei Schnellen Brutreaktoren anwendbar, vielmehr bestehen
wichtige Unterschiede, die z.B. durch besondere Anforderungen an die Hand-
habung der Brennelemente, das Kontrollverfahren beeinflussen und erschweren.

Die Hauptunterschiede sind:

- Schon neue Elemente enthalten grofe Mengen an Plutonium und miissen daher
einer strengen Uberwachung unterzogen werden. Da sie bei der Handhabung
nicht gekiihlt und nur schwach abgeschirmt zu werden brauchen, ist hier die

potentielle Gefahr des unerlaubten Eingriffs am grdRten.

~ Wegen einer gegeniiber LWR etwa zehnmal héheren Leistungsdichte ist die

Aktivitdt der bestrahlten Brennelemente wesentlich héher und demzufolge

das Kilhlproblem erheblich griBer.

- Wegen des Natriums muB die Handhabung bestrshlter BE unter Schutzgas-
atmosphére erfolgen. Das Natrium ist selbst ektiviert und muB abgeschirmt

werden.

- Die Handhabung der Brennelemente kann wegen der Na-Umgebung nicht unter

Sicht erfolgen.

- Die Verweilzeit im Reaktor ist bei Brennelementen ca. 1 Vollastjahr, bei

Brutelementen etwa 6 mal so lang, also stark unterschiedlich.

- Brennelemente werden nur bei abgeschaltetem Reaktor gewechselt,

Die Arbeiten des Jahres 1970 untersuchen zunédchst den funktionalen Ablauf der
Brenn- und Brutelementhandhabung,um danach erste Ansétze fiir effektive Kontroll-
méglichkeiten aufzuzeigen. Ausgehend von dem Prinzip, daB der Teil der Anlege,
in dem sich Brenn- und Brutelemente befinden, als ein Containment aufgefaBt
wird, dessen Ein—- und Ausginge liberwacht und ein- und austretende Spaltstoff-
mengen registriert werden sollen, konzentrieren sich die untersuchten Uber-
wachungsmdglichkeiten auf folgende L mdgliche, z.T. alternative MaBnahmen,

wobei Uberlegungen zur Optimierung noch ausstehen :
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4,2,1 M8glichst mit nur einem Kennzeichen, das gleichzeitig leicht erkenn-
bar und schwer filschbar sein miBte, soll eine zuverléssige Regi-
strierung, Identifizierung und Versiegelung von Brenn- und Brutele-

menten ermdglicht werden.

Lh,2.2 Alle Bewegungen des Spaltstoffes in der Anlage werden registriert.
Zu diesem Zweck werden alle Handhabungseinrichtungen mit MeRgeriten
versehen, die Fahrwege, Hubwege, Hubkrifte sowie den Zeitpunkt des

entsprechenden Vorganges aufzeichnen.

4.,2,3 Es wird die Radiosktivitdt in der Nihe des Reektors dauernd regi-
striert, um festzustellen, ob bestrahlte Elemente aus dem Reaktor

gezogen wurden.

4,24 Die Handhabungsbereiche - Sicherheitsbehiélter und Nebengebiude -

werden durch photografische Aufzeichnungen iiberwacht.

Zu 4,2,1: Die Ein~ und noch mehr die Ausgangskontrolle des Containments mit
Hilfe der anzubringenden Kennzeichen 1iRt einen erheblichen Zeit— und Investi-
tionsaufwand erwarten. Deshalb wird vorgeschlagen, auf diese Kontrollen im
Reaktorcontainment zu verzichten und statt dessen die Ausgangskontrolle der
BE-Fabrikationsanlage bzw. die Eingangskontrolle der Wiederaufarbeitungsanlage
heranzuziehen, die ohnehin durchgefiihrt werden. Der Tramnsport der Elemente
mi3te dann in versiegelten Behidltern vorgenommen werden,und die Kontrolle
kénnte sich auf Priifung der Unverletztheit dieser Behiltersiegel be-
schrinken. Fiir Sonderfédlle sollte aber eine Mdglichkeite der Identifizierung

innerhaldb des Reaktorcontainments bestehen (Beobachtungszelle).

Als mdgliche Kennzeichen werden folgende vorgeschlagen:
- leicht erkennbar:

lesbare Ziffern oder verschliisselte Merkmale, umlaufend an den Elementen

angebracht, entweder durch Aufschweifen oder durch Einarbeiten (Frisen, Schla-
gen)

~ Versiegelung:
Die Elemente werden so gestaltet, daB einzelne Stibe nur entfernt werden
kénnen, wenn Kopf und FuB demontiert werden. Ein schwer verfélschbares
Kennzeichen wird so angebracht, daB eine Demontage nicht unbemerkt erfolgen

kann.

r Kopf der Elemente mit schwer verfdlschbaren
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- schwer fiélschbare Kennzeichen:

Schweifpunkt mit Zusatzwerkstoff, Plakette mit Schweiflraupe,
Plakette mit Stempel, Plakette mit Draht-Einbettung.

Die Untersuchungen iber die zweckmdBigste Form der Ausfiihrung der Kenn-
zeichnung konzentrierén sich auf den Kbsténfaktor und die Praktikabilitét.
Besonders das letztere Problem wird sich nur in Versuchen l&sen lassen.
Dariiberhinaus ist die Verfédlschungssicherheit der verschiedenen MaBnahmen

aufmerksam zu beachten.

Zu 4.2.2: Instrumentierung der Handhabungseinrichtungen
Es stellen sich folgende MeRaufgaben (soweit jeweils zutreffend):

Messung undRegistrierung der Fahrwege, Hubwege, Hubkrifte, Zeitpunkt und

Zeitdauver der Bewegungen, Stellung der VerschluBorgane.

Die MeBgerate und evt. vorgesehene MeBleitungen miissen gegen Eingriffe ge-
sichert sein, d.h. Eingriffe miissen registriert werden, Wertung und Reparatur
sollten mdglich, Jjedoch als solche erkennbar sein. Die Mefgeréte sollten nur
geringen Strahlendosen ausgesetzt sein und fiir die Inspektoren auch wihrend

des Reaktorbetriebes zuginglich sein. Die Auswertung der MeRergebnisse sollte
einfach, eindeutig und mdglichst maschinell erfolgen. Technische Einzelheiten,
insbesondere auch Rickwirkungen auf andere Funkitionssysteme, miissen noch unter-

sucht werden.

Zu 4.2.3: Aktivitatsiiberwachung in der Reaktorgrube

Im Berichtszeitraum war der Gesamtstrahlungspegel in der Reaktorgrube noch
nicht bekannt, deshalb konnte eine detaillierte Instrumentierung noch nicht
vorgeschlagen werden. Einige prinzipielle Schwierigkeiten, die diese Mafnahme
mit sich bringt, sind jedoch bereits erkannt worden. Dazu gehdren: Verinderli-
che Dosisleistung am Ort des Detektors durch variablen Abstand zwischen MeRob-
jekt und Detektor‘(Dmin/Dmax = 0,2 bis 0,05), neue Elemente kdnnen vom Detektor
nicht nachgewiesen werden, Elementwechsel kdnnen durch Anbringen einer schwachen
r.a. Quelle in passender Entfernung vom Detektor vorgetiuscht werden, der Stand-
ort des Detektors ist wihrend des Reaktorbetriebes unzugénglich, daher miiBte

die Aufzeichnung der MeBdaten auRerhalb des Strahlungsfeldes erfolgen. Dorthin

fiilhrende MeRleitungen sind gegen unerlaubte Eingriffe abzusichern.
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Zu 4.2.4: Uberwachung durch photografische Registrierung

Mit Herstellern sollen Gespridche iliber die M&glichkeiten gefiihrt werden,

die Handhabungsbereiche im Sicherheitsbeh#lter und in den Nebengebaiuden

durch Photo- oder Filmaufhahmen zu kontrollieren. Hierbei sind foigende

Punkte zu klédren:

- Haufigkeit einef Aufnahme, daraus resultierend die erforderliche
Speicherkapazitit

- Versiegelung der Kamera

- Stromversorgung und deren Sichnerung

- Aufstellungsorte fiir die Kameras und evt. Abschifmmaﬁnahmen

- Auswertungsméglichkeiten.

Im Laufe des Jahres 1970 wurde der SNR-Entwurf in einigen Details, die
fiir UberwachungsmaBnahmen von Bedeutung sind, gedndert. Sie werden eine
zeitliche VerzOgerung fiir den endgiiltigen Entwurf des Kontrollverfahrens

zur Folge haben.

Entwurf des Kontrollverfahrens

Ziel der Studie ist der Vorschlag fiir ein Kontrollverfahren, anwendbar auf
Kernkraftwerke, die mit schnellen Brutreaktoren ausgeriistet sind. Dieser
Vorschlag soll ggf. als Diskussionsgrundlage bei Gesprédchen mit der Uber-
wachungsbehorde dienen. Dazu sind einzelne Methoden auf ihren Aufwand

und ihre Verfdlschungssicherheit zu iiberpriifen und die Grenzen der Wirt-

schaftlichkeit aufzuzeigen.




~L6~

4.3 Entwicklung von MaBSnahmen in speziellen Anreicherungsanlagen

Jeder Typ einer Kernanlage erfordert die Ausarbeitung spezifischer Uber-
wachungsmafnahmen. So wurde auch die Notwendigkeit erkannt, friihzeitig
geeignete UberwachungsmaBnahmen fiir eine mit Gasultrazentrifugen arbei-
tende Urananreicherungsanlage zu entwickeln. Gerade solche Anlagen eignen
sich in idealer Weise fiir die Anwendung des Prinzips der SpaltstofffliuB-
kontrolle. In einer "Projektdefinitionsphase'" wurden die wichtigsten
iiberwachungsrelevanten Parameter festgestellt und der Rahmen fiir For-
schungs~- und Entwicklungstdtigkeiten ébgesteckt. Die Hauptarbeit wird

von der Fa. Dornier in den Jahren 1971/72 durchgefiihrt werden. Dabei
werden durch enge Kontakte mit den zukiinftigen Betreibern solcher Anlagen

realistische Beiriebsbedingungen von Anfang an beriicksichtigt.
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5. Zerstorungsfreie Methoden

Im nuklearen Brennstoffzyklus durchladuft das spaltbare Material
viele Punkte, an denen eine qualitative oder quantitative Be-
stimmung durchgefiihrt werden muBl; die qualitative Bestimmung
(d.h. der Nachweis der An- oder Abwesenheit) von Spaltstoff ist
zur Gewdhrleistung eines liuckenlosen Containments, die gquanti-
tative Bestimmung (d.h. die Messung von Spaltstoffart und
-menge ) zur Erstellung bzw. Schliefung der Mengenbilanzen er-

forderlich.

Fir Nachweis und Messung von Spaltmaterial steht eine grobBe
Zahl Methoden und Verfahren zur Verfiigung, die die verschiedenen
Anforderungen verschieden gut erfiillen. Der Katalog der For-

derungen an Verfahren und Instrumente enthalt Begriffe wie ]

Reproduzierbarkeit, .
Genauigkeit,
kurze Mef3zeit,

Anwendbarkeit auf verschiedene Stoffe %
(Elemente, Isotope), z

Anwendbarkeit auf verschiedene Formen
(Aggregatzustidnde, Gemische, Behdlterformen),

Einfacher Aufbau,

Einfache Bedienung,

Niedrige Erstellungskosten,

Niedrige Betriebs- und Wartungskosten,
Automatisierbarkeit; -
Transportierbarkeit,

Flexibilitat,

Verfiigbarkeit,







Transparenz,

Verfalschungs- und Betrugssicherheit,
Versiegelbarkeit,

Elementspezifitat,
Isotopenspezifitat,

Geringer Eichaufwand,

Unabhédngigkeit von Zusatzinformation,

Fortgeschrittener Entwicklungsstand, u.a.m,

Diese Forderungen bedingen sich teilweise gegenseitig, teil-
weise schliellen sie einander ausj und je nach Anwendung sind

sie von sehr unterschiedlicher Bedeutung.

Nun ist das Spaltmaterial in einem Teil des Kernbrennstoffkreis-
laufs direkt =zugadnglich, z.B. da, wo es als Fliissigkeit oder
Pulver vorliegt, in anderen Teilen des Brennstoffkreislaufs
dagegen nicht ohne weiteres, so iberall dort, wo es, zu Tablet-
ten oder Plattchen geprefBt und gesintert, in Brennstabe oder
Brennelemente verpackt und dicht umschlossen ist. An manchen
Stellen ist die Entnahme einer Probe zwar moglich, aber teuer
und umstandlich oder einfach unpraktisch und wird deshalb nach
Moglichkeit vermieden; ein Beispiel hierfiir ist in Dosen gas-
dicht verpacktes Plutoniumoxid als Rohstoff fiir die Brennelement-
fertigung. Das Entnehmen einer Probe kann auch prinzipiell mog-
lich, aber in der Praxis wegen mangelnder Reprasentanz wertlos
seini dies ist z.B, bei Abfallfdssern der Fall, in denen im all-
gemeinen sehr geringe Mengen Spaltstoff mit groflen Mengen ande-

ren Materials gemischt werden.

Es hat sich daher als zweckmidlRig erwiesen, die verschiedenen
MeBverfahren in zwei grofle Gruppen zu unterteilen, je nach dem,
ob sie den zu untersuchenden Stoff nach Menge, Form oder Be-
schaffenheit makroskopisch verdndern (z.B. durch die Entnahme
einer Probe) oder nicht, und diese zerstdrungsfreie Verfahren
zu nennen; jene werden analog dazu meist als zerstorende Ver-

fahren bezeichnet. Alle Methoden, die heute angewandt werden,




sind in den zugrundeliegenden Prozessen und oft auch in der
Durchfithrung komplex und indirekt. Gleichwohl spricht man auch
von direkten (fiir zerstdrende) und indirekten (fiir zerstorungs-
freie) Verfahren. Den zerstdorungsfreien Methoden ist dieser
Abschnitt des vorliegenden Berichts gewidmet; die zerstorenden

Methoden werden im nachsten Abschnitt behandelt.

Bei der Entwicklung zerstorungsfreier Verfahren, wie sie seit
1969 in Karlsruhe verfolgt wird, muBte aufgrund der begrenzten
Sach~ und besonders Personalmittel eine Auswahl getroffen werden.
Hierbei standen zwei Gesichtspunkte im Vordergrund. Zum einen
erschien es nicht sinnvoll, die Entwicklung von Methoden aufzu-
greifen, an denen schon andere leistungsfahige Gruppen arbeite-~
ten und ermutigende Teilergebnisse erzielt hatten, wenn nicht
besondere Griinde dafir vorlagen. Zum anderen konnten die erfolg-
versprechenden Vorhaben in zwei Gruppen unterteilt werden,je
nach dem, ob es sich vorwiegend um die Erarbeitung der grundle-
genden physikalischen Daten und den Nachweis der Anwendbarkeit
einer Methode oder um technische Entwicklungsarbeit bis hin zur
Fertigung eines serienreifen Instruments handelte. Wahrend die
erste Gruppe im Zentrum selbst durchgefiihrt wurde, lieflen sich
fiir die zweite Gruppe Industriefirmen finden, die sich an den
Forschungsvorhaben auf der Grundlage von Entwicklungsvertriagen
beteiligten, so dafl sich fiir diese Gruppe die Arbeit des Zen-
trums auf die Abwicklung der Vertrage und mehr grundlagenorien-
tierte Zuarbeiten dazu, die teilweise allerdings einigen Umfang

erreichten, beschranken konnte.



Der folgende Bericht gibt einen Uberblick iiber die Forschungs-
vorhaben, an denen im Jahre 1970 gearbeitet wurde. Umfassende
Unterlagen iiber die' Gesamtheit der Aktivitdten sind aber bisher
nicht zusammengestellt worden. Deshalb wird, getrennt nach ein-
zelnen Methoden, hier eine synoptische Darstellung wversucht, in
der auf die im Jahr 1970 durchgefiihrten Teilaufgaben nicht be-
sonders abgehoben wird, obgleich der weitaus iliberwiegende Teil
der bisherigen Ergebnisse im Jahre 1970 gewonnen wurde. Mag
dieser Bericht in seinem Umfang das filir einen Jahresbericht iib-
liche Mafl liberschreiten, so so0ll er auch dem Leser erlauben,
einen Uberblick iiber die Arbeiten zu gewinnen, der den Fortgang
der einzelnen Vorhaben nicht von Anfang an verfolgt hat. Dabei
werden, beginnend bei reinen Grundlagenarbeiten zur Entwicklung
prinzipiell neuer Verfahren, die verschiedenen Vorhaben in der
Reihenfolge steigenden Entwicklungsstandes behandelt. Wissen-
schaftliche Vollstédndigkeit ist indessen nicht angestrebt, Hier-
zu wird auf die zu den einzelnen Arbeiten erschienenen Veroffent-
lichungen hingewiesen. Ebenso wird mit diesem Bericht nicht die
Absicht verfolgt, die einzelnen Verfahren in ihrem gegenwartigem
Entwicklungsstand zu werten oder die Anwendung einzelner Verfah-
ren in der Praxis vorzuschlagen oder abzulehnen; ein solcher

Versuch wird Gegenstand einer gesonderten Studie sein.

5.1 Verzogerte y-Strahlung im Millisekundenbereich
0

Bestrahlt man eine Probe spaltbaren Materials mit Neutronen oder
hochenergetischen x-Quanten, so werden neben anderen Reaktionen
Kernspaltungen induziert, die von der Emission intensiver ver-
zogerter X-Strahlung begleitet sind. Je nach ihrer Entstehung
unterscheidet man die sog. isomere Komponente, die von der Ab-
regung isomerer Zustidnde der primdren Spaltprodukte herrithrt und
in Zeiten = 10-3 s nach dem Spaltprozefl emittiert wird, und die

sog. Betakomponente, die aus der Abregung der Folgeprodukte nach

B-Zerfallen resultiert und fiir Zeiten > 10—3 s iliberwiegt. Fur
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praktische Zwecke erscheint der Zeitbereich unterhalb 100 sek

am aussichtsreichsten, weil die jedenfalls fir die Messung
kleinerer Brennstoffeinheiten (z.B. Stdbe) zur Verfiigung stehen-
de Zeit in dieser GroBenordnung liegt. Gerade in diesem Zeit-
bereich ist aber ilber die verzdgerten Spektren nach Spaltung

der verschiedenen Nuklide sehr wenig bekannt. Eine Zusammen-
stellung der bis zum Jahre 1968 publizierten Literatur findet
sich in Ref. (1). Um die Spektren der verzdgerten Gammastrahlung

235U, 239Pu und 241

von Pu im Zeitbereich zwischen 100 ps und
einigen Sekunden nach der Spaltung zu messen, wurden daher eine
Dreifach~Chopper-Anordnung gebaut und eine MeBapparatur zur Un-
tersuchung der prompten Neutroneneinfang-Gammastrahlung, wie

sie in Abschnitt 5.2 dieses Berichts naher beschrieben wird, so
modifiziert, daB sie auch systematische Messungen der } -Spektren
in Abhédngigkeit von der Halbwertszeit der emittierenden Kerne

gestattet.

Eine schematische Darstellung der Anordnung zeigt Abb. 5.1/1.

Ein durch 20 cm Wismut gefilterter kollimierter Strahl ther-
mischer Neutronen aus dem Reaktor FR 2 durchlauft drei mechani-
sche Chopper, die einzeln oder gemeinsam betrieben werden kdnnen
und Tastverhdltnisse zwischen 1:1 und 1:25 000 gestatten. Niedri-
ge Tastverhdltnisse sind fir Messungen an stationdren Proben im
Bereich der kiirzesten Halbwertszeiten von Bedeutung, um den Auf-
bau storender langerlebiger Aktivitadten zu reduzieren. Eine Auf-
stellung der wichtigsten apparativen Daten enthdlt Tabelle I;
weitere Einzelheiten der Apparatur konnen den Ref. (2) und (3)

entnommen werden.

Ein typisches Spektrum verzidgerter }-Strahlung zeigt Abb. 5.1/2.
Die zugehodrige Gewichtsfunktion, aus der die relative Ansprech-
wahrscheinlichkeit des Systems als Funktion der Halbwertszeit
hervorgeht, ist in Abb. 5.1/3 wiedergegeben. Man erkennt, daB
das System fiir Halbwertszeiten im Gebiet zwischen etwa 10_3

und 1 Sekunde besonders empfindlich ist. Bei langen MefBzeiten
werden auch langerlebige Nuklide nachgewiesen, im vorliegenden
Falle bis etwa 106 Sekunden. Fiur Halbwertszeiten unterhalb

10-3 s nimmt die Empfindlichkeit ab, weil der grofite Teil der
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Tabelle I

Apparative Daten der Dreifach-Chopper-Anordnung zur Messung
verzogerter v-Strahlung im Millisekundenbereich

Neutronenstrahl:

Kanal

Streukdrper
Filter
Strahlquerschnitt

thermischer
Neutronenfluf

Kadmiumverh&ltnis

Schneller Chopper:

Rotationsachse
Anzahl Rotoren
Hochstdrehzahl
Rohrdurchmesser
Schlitzzahl
Material

Transmission fir
thermische Neutronen

maximale Pulsfolge~
frequenz

iinimale Pulsbreite

Tastverhidltnis

Langsamer Chopper:

Rotationsachse
Anzahl Scheiben
Hochstdrehzahl
Scheibendurchmesser
Anzahl Locher
Lochdurchmesser
Material

Dicke

Transmission

maximale Pulsfolge-
frequenz:

minimale Pulsbreite

Tastverhdltnis

DZOST am Karlsruher Reaktor FR 2

Graphitzylinder, 44 mm 4 x 80 mm Linge
Wismut, 20 cm lang, kihlbar

7 cm2
2,79 103 cm:g 5:1 ung?kﬁhlt,
4,85 - 10" cm s gekiihlt

280 ungekiihlt, 480 gekiihlt

vertikal, senkrecht zum Strahl

; .

9600 U/min

17 cm

1, symmetrisch

53,5 % B203 + 46,5 % Plexigum R 339
3,4 - 1072 em™

3220 Hz

54/us
1,72 % = 1:60

horizontal, parallel zum Strahl

2, mechanisch gekoppelt; auswechselbar
2400 U/min

34,5 cm

1 oder 2

16° oder 900

66,0 % LigCO2 + 34,0 % Plexigum R 339

10 mm

1,0 x 10°

1 Scheibe: 40 Hz (1 Loch), 80 Hz (2 Ldcher)
2 Scheiben: 2,2 Hz

1,1 ms

eine Scheibe: 50 % = 1:2 bis 4,5 % = 1:22
zwei Scheiben: 0,20 % = 1:50
ganzes System: 0,0034 % = 1:30 000




erzeugten Kerne noch wahrend des Neutronenpulses wieder zer-
fallt, fiir groflere Halbwertszeiten sinkt die Zerfallsrate und
damit die Zahl der widhrend der Gesamtdauer des Experiments zer-~

fallenden Kerne.

Systematische Messungen, die einen groflen Energie- und Halb-
wertszeitenbereich iliberdecken, erfordern die Aufnahme von Spek-
tren mit verschiedenen Choppergeschwindigkeiten und Gesamtmel=-
zeiten, moglichst mit bewegten Proben (1). Weil die Anordnung

an demselben Kanal wie die Apparatur zur Messung der (n,)-Spek-
tren aufgebaut ist und eihen Teil jener Apparatur darstellt

(s. Abschnitt 5.3) und weil die (n,f)-Untersuchungen bisher vor-
rangig betrieben worden sind, steht die Durchfihrung dieses sys-
tematischen Messungen iber den gesamten erfaBbaren Halbwertszei-
tenbereich noch aus. Eine besondere Schwierigkeit bestand bisher
auch in der begrenzten Lebensdauer der Ge(Li)-Detektoren beim
BeschuBl mit schnellen Spaltneutronen aus den Proben; mit lithium-
freien Ge-Detektoren, wie sie in Kiirze verfigbar sein werden,
und hochdruckverdichtetem Lithiumhydrid als Abschirmsubstanz

scheint dieses Problem der LOsung ndherzukommen.

5.2 Verzogertey ~Strahlung im Minutenbereich

Obgleich iliber die yp-Spektren aktivierten Spaltstoffs im Zeitbe-
reich oberhalb einiger Minuten eine Reihe Arbeiten publiziert
wurden, fehlte bisher ein systematischer Vergleich der Spektren
von Uran und Plutonium unter identischen Meflbedingungen. Deshalb

a35U und 239Pu an zwei bis auf die Zu-

wurden die Spektren von
sammensetzung identischen Proben daraufhin untersucht, welche
charakteristischen Unterschiede zu erkennen sind und welcher
Zeitbereich sich fur die getrennte Bestimmung der beiden Spalt-
stoffe am besten eignet (4). In der folgenden Tabelle 1l sind
die Parameter des Experiments charakterisiert; Tabelle I1I zeigt

die wichtigsten Resultate. Man sieht, dali sich die Intensitdten
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Tabelle II

Experimentelle Bedingungen fiir den Vergleich der verzogerten

235,

§ -Strahlung von und 239Pu im Minutenbereich

Proben Uran Plutonium
Menge: 10.17 g U02 10.36 g PuO2
Anreicherung: 92.932 % 237U 90.436 % 23%py
Abmessungen: Zylinder; 8.6 mm & x 44 mm Lange
Detektor: Ge(Li), 20 cm

Bestrahlungs- k-Kanal der thermischen Sdule am
kanal: Reaktor STARK

einiger Linien, besonders bei den lidngeren Abklingzeiten, deut-
lich unterscheiden und fiir den getrennten Nachweis beider Spalt-
stoffe geeignet sind. Besonders fiir Stabbiindel oder fiir hochan=<=
gereicherte Stabe ist jedoch noch die Frage nach der glinstigsten
Energie der induzierenden Neutronen und ihrer Erzeugung zu

klaren.

5.3 Neutroneneinfang-Gammastrahlung

Bei der Absorption von Neutronen durch spaltbares Material zer-
falit stets nur ein Teil der gebildeten Compoundkermne in zwei
Fragmente; ein anderer Teil gibt seine Anregungsenergie als
J-Strahlung ab, wobei keinerlei sonstige Teilchen emittiert wer-
den. Dieser sog. Neutroneneinfangprozefl weist, wenn er sich auf
die Analyse spaltbaren Materials anwenden laBt, Vorziige gegeniiber
anderen Verfahren auf (5), von denen hier nur die zwei wichtig-

sten genannt werden sollen:
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Tabelle III

Peakzdhlraten pro Minute fiir einige verzOgerte y-Linien von

235U und 239Pu nach Bestrahlung mit thermischen Neutronen

2355 239, 235y 239,

Bestrahlungs-

dauer/min 2

Abklingzeit/min
MeBzeit/min

gggtrzeﬁnfluﬁ/ 10
Y-Energie/keV
642
72k
7h3
771
832

1315.0 683,51

849
975

514.0 393.0

1032
1248
1426
1436
1642

ZZhlratenver-
h8ltnis (unter-

801.5 526.5§

strichene Werte) 2.56 1.74
Diskriminierungs-
verh8ltnis

(2357 : 239py) 1.47

90

10

10

3,2
18.2

33.2

1.9

68.7
17.2
99.0

16.3

Oi17

I T
| z
235, 2395, 1235, 239p, 1235, 239,
2 2 2
5 10 | 30
5 10 10
107 10° 108
22.5 51.2
- 64,0
 h7.3 18,2
] i 50.0 10k.4
08,9 112.4
279,0 72.6 129.7 7.4§ 66,3 19.5
'210.8 78.818.3 5.7% 43,3 7,6
% f 81.5 60.0
24,8 86.4 '
1.2 0.841.32 0,14 1.33 0.19
13.3 I 9.4 i 7.0

{
I
{

S

11.

2
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a) Isotopenspezifitat: Die X—Abregung des Compoundzustandes
fihrt mi% der groBten Wahrscheinlichkeit auf die relativ
weit auseinanderliegenden Kernzustédnde niedriger Anregungs-.
energie und damit zu X—Linien geringer Liniendichte, die .

fiir jedes Isotop charakteristisch sind.

b) Transparenz: Das Absorptionsminimum fir elektromagnetische
Strahlung liegt bei einer Energie von 4 MeV; die charakte-
ristischen primadren ﬁbergénge, die zu Neutroneneinfang-

Gammalinien fiihren; liegen genau in diesem Enexrgiebereich.

Es erschien daher sinnvoll, die Anwendbarkeit des Verfahrens auf
die quantitative Analyse von Spaltstoff zu untersuchen. Aller-
dings waren die physikalischen Daten, die dazu erforderlich sind,
bisher nicht bekannt: Messungen der Neutroneneinfang-Gammaspek-
tren spaltbarer Nuklide lagen nicht vor. Deshalb wurde ein Pro-
gramm in Angriff;genommen, dessen Ziel die Trennung des X—Spek¥
trums nach prompter und verzdgerter Komponente aus der Spaltung
und der Komponente aus dem Einfang von Neutronen zum Ziel hatte.
Aus den separierten Komponenten sollten die fiir eine Anwendung
relevanten Werte fir diep-Energien und ~-Intensitédten errechnet

werden.

Zur Trennung des prompten Spaltungs-Gammaspektrums vom Einfang-
spektrum wurde von der Tatsache Gebrauch gemacht, daB der Spalt-
prozefl von der Emission prompter Neutronen begleitet ist, der
Einfangprozefl nicht. Daher wurde am Reaktor FR 2 ein Neutronen-
Koinzidenz-Antikoinzidenz-Gammaspektrometer in Betrieb genommen,
das in Abb. 5.3/1 schematisch dargestellt ist. Die vom Neutronen-
strahl in der Probe bei einem SpaltprozeB erzeugten, im Gamma-
Detektor nachgewiesenen Quanten werden anhand der vom Szintilla-
tor in Koinzidenz gemessenen prompten Spaltneutronen als Spal-
tungs-Gammastrahlung identifiziert; die Abwesenheit eines Neu-
tronensignals zeigt einen EinfangprozeB an. Eine ausfiithrliche
Beschreibung der experimentellen Anordnung findet sich in Ref.

(2). Zur Separation der verzdgerten Komponente dient die in
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Abschnitt 5.1 beschriebene und fiir den vorliegenden Zweck ge-

eignet modifizierte Chopperanlage.

Die bisher durchgefiihrten Messungen haben ergeben, dafl sowohl
235U als auch 239Pu Einfang~Linien zeigen, die sich fiir eine
quantitative Bestimmung dieser beiden wichtigsten Spaltstoffe
eignen. Einen typischen Satz Rohspektren, wie sie unmittelbar
am Experiment anfallen, zeigt Abb. 5.3/2 fiir den Fall des 239py.
Die fir Zwecke der SpaltstofffluBlkontrolle am besten geeigneten

Linien sind in Tabelle IV zusammengestellt.

Tabelle IV

Gammaenergien und -intensitédten aus dem Einfang thermischer

Neutronen in den wichtigsten Spaltstoffen

Nuklid Energie/keV Intensitdt /100 Einfénge
235y 6396 0.31 + 0.05
23%py 6490 0.11 + 0.03

5936 0.08 + 0.07

5674 0.21 + 0.06

5575 0.74 + 0.16

5293 0.39 + O.14

5123 0.77 + 0.15




5.4 Radiocaktive Eigenstrahlung

Alle spaltbaren Nuklide sind instabil. Die beim Zerfall ent-
stehenden Tochterkerne liegen zundchst in angeregtem Zustand vor,
und die Anregungsenergie wird vielfach in Form von X—Strahlung
frei. Obgleich die niedrigen Energien der radioaktiven Eigen-
strahlung (6) groBe Probleme aufwerfen, werden Moglichkeiten

fir ihre Ausnutzung zur quantitativen Spaltstoffbestimmung auf-
grund der Einfachheit des Verfahrens von mehreren Laboratorien

und Industriefirmen mit Interesse verfolgt (7).

Um die Moglichkeiten und Grenzen der Methode zu erkunden, wurden
deshalb Versuchsmessungen an Stédben durchgefiihrt, die Plutonium,
Uran verschiedener Anreicherung und Mischbrennstoff aus Uran und
Plutonium enthielten. Die Messungen sind in Ref. (4) ausfiihrlich
dargestellt. Die Ergebnisse lassen sich wie folgt zusammenfassen:
Das Verfahren eignet siéh am besten fir die Bestimmung von 239Pu.
Dieses Nuklid emittiert zwei sehr intensive X—Gruppen mit Ener-
gien um 400 keV; bei geeigneter Kontrolle der Verteilung des Ma-
terials iber dem Querschmitt ist eine ausreichend genaue quan-
titative Bestimmung des Spaltstoffs in Stidben und sog. kleinen
Proben moglich.

241Pu emittiert intensive §-Strahlung von 208 keV, die ihrer
niedrigen Energie wegen nur schlecht fiir die direkte Bestimmung
des Nuklids genutzt werden kann. Weil das Spektrum des 239Pu
aber eine &—Linie von 204 keV aufweist, lassen sich das Verhidlt-
nis der beiden Isotope in gewissen Grenzen, die von der Qualitat
des verwendeten Detektors abhéangen, bestimmen und damit bei be-

kanntem Gehalt an 239Pu‘der 241Pu—Gehalt angeben.

Die einzige nutzbare &—Linie des 235U ist mit 186 keV so nieder-
energetisch, dafB selbst fiir Stabe aus reinem Uran durch kleine
Effekte wie ungenaue Positionierung, Hillrohrinhomogenitaten usw.

betrachtliche MeBfehler entstehen, zu denen im Falle von Misch-



brennstoff noch die mit dem gleichzeitigen Auftreten der hoher-
energetischen Plutoniumlinien verbundenen Effekte (Untergrund-
erhohung, Zahlratenverluste, Linienverbreiterung durch aufge-
stockte Impulse usw,) hinzutreten, so daB die Bestimmung von
235U durch Messung der radioaktiven Eigenstrahlung ohne zusidtz-
liche Information nicht aussichtsreich erscheint. Der Katalog
moglicher MaBnahmen zur Losung dieser Probleme ist in Ref. (4)

ausfiihrlich diskutiert worden.

238 . C e _
3 U kann durch die radioaktive Eigenstrahlung des Tochterkerns

234m 234m

Pa nachgewiesen werden, weil Pa eine Halbwertszeit von
6,75 h hat und daher fiir alle praktischen Anwendungen mit dem
Mutternuklid im Gleichgewicht, die Intensitat der demn Zerfall
begleitenden 1001 keV-Strahlung daher der Menge des Mutternu-
klids proportional ist. Die verhadltnismafig hohe Energie mufl mit
niedriger Intensitat erkauft werden, die mehr als tausendmal
geringer ist als die der 400 keV-Gruppe des 239Pu und auch in-
folge der mit steigender Energie schnell abnehmenden Empfindlich-
keit der ¢ -Detektoren selbst fir die normalerweise grofien Mengen

an 23 U lange MeBzeiten erfordert.

5.5 Homogenitatspriifung durch kombinierte Messung von

charakteristischer y- und Rontgenstrahlung
A4

Da passive Methoden, die auf der Zahlung oder Spektroskopie der
radioaktiven Eigen-Gammastrahlung beruhen, hochstens dann hin-
reichend genaue Ergebnisse zu liefern vermogen, wenn die Homoge-
nitdt der Probe sichergestellt ist, wurden die verschiedenen
sich fiir einen Homogenitdtstest anbietenden Verfahren einander
gegeniibergestellt und in einer Studie miteinander verglichen (4).
Dabei wurde ein neues Verfahren entdeckt, das auf der gleich-
zeitigen Messung der radiocaktiven Eigen-Gammastrahlung und der
durch Selbstabsorption eben dieser Strahlung induzierten charak-

teristischen Rontgenstrahlung beruht. Das Verfahren ist fiur




Materialdicken, wie sie Brennstdbe aufweisen, besonders gut ge-
eignet und an Einfachheit und Aussagekraft den anderen bekannten

Methoden iiberlegen.

5.6 Neutronen-Koinzidenzmessungen

Alle Plutoniumisotope sind a«-aktiv und erzeugen iiber die (w,n)-
Reaktion Neutronen. Die Erzeugungsrate hangt jedoch auBer von der
Zusammensetzung des Plutoniums von vielen meist schwer bestimm-
baren Parametern ab (Art und Menge des Matrixmaterials, chemische
Verbindung, Korngrdfle usw.) und ist deshalb keine geeignete MefB-
grofBe fir die Mengenbestimmung. Ein kleiner Teil der Isotope
240Pu und 242Pu zerfdllt durch spontane Spaltung. Dieser Prozel
ist ebenfalls von der Emission von Neutronen begleitet, die aber
in der iberwiegenden Mehrzahl der Fadlle paarweise entstehen. Die
Zahlung der Neutronenkoinzidenzrate 1aft daher Schliisse auf die
Mengen 24OPu und 242Pu und bei bekannter Plutoniumzusammensetzung

auf die Menge jedes einzelnen Isotops zu.

Das Verfahren, obgleich auf Plutonium beschrédnkt, besticht durch
die apparative Einfachheit und gute Transparenz. Um Moglichkeiten
und Grenzen des Verfahrens, iiber das ausfiithrliche theoretische
Arbeiten vorliegen (8), auch in seiner praktischen Anwendung zu
erproben, wurde eine Anordnung aufgebaut, in der plutoniumhaltige
tdbe gemessen werden konnten. Es ergab sich, daB fiir Stdbe mit
einem Gehalt zwischen 3 und 40 g Plutonium mit rund 8 % 240Pu, in
denen auch verschieden groBe Mengen Uran enthalten waren, in 20
Minuten MeBzeit Koinzidenzraten erzielt werden konnten, die, be-
zogen auf die in den Stadben enthaltenen Plutoniummengen, in kei-
nem Falle um mehr als 4 % vom Mittelwert abwichen. Einzelheiten

der Anordnung und eine ausfiithrliche Darstellung der Ergebnisse

finden sich in Ref. (9).

Die gewonnenen Erfahrungen haben auch bei der Kalorimeterentwick-

lung (s. Abschnitt 5.11) ihren Niederschlag gefunden.
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Abb. 5.7/1

Anordnung zur Spaltstoffbestimmung in Brennele-

menten mit Hilfe einer Antimon-<Beryllium-Quelle




5.7 Messungen mit Antimon-Beryllium-Neutronen

Spaltbares Material sind definitionsgemdfBl Stoffe, in denen durch
niederenergetische Neutronen Kernspaltungen ausgeldst und damit
schnelle sog. Spaltneutronen freigesetzt werden kdénnen. Deshalb
liegt die Ausnutzung dieses Phidnomens fiir die Bestimmung von
Spaltstoff besonders.hahe. Die dabei auftretenden Schwierigkeiten

bestehen vor allem in.

- der Erzeugung hinreichend intensiver Strahlen oder Felder
von Neutronen mit Energien, die hoch genug sind, gute Trans-
parenz der Proben zu gewahrleisten, aber niedrig genug,

nicht auch Brutstoffe (wie 238U) zu spalten,

- der Unterscheidung zwischen primiren (induzierenden) und

sekunddren (Spalt~) Neutronen, und
- der Unterscheidung zwischen Spaltungen in 235U und 239Pu.

Eine Methode, die die beiden ersten Probleme 1dst und auch die
Unterscheidung zwischen verschiedenen Spaltstoffen zu ermdglichen
verspricht, wird in Karlsruhe entwickelt. Als Quelle dient 124Sb
in Kontakt‘mit Beryllijum, das je Sekunde und Curie 124Sb-Aktivi-
tat 4 - 10b Néutronen mit nahezu idealem Spektrum emittiert. Die
Quelle zerfdllt mit einer Halbwertszeit von 60 Ta%en und kann

mit geringen Kosten im Reaktor wieder aktiviert werden.

Die Messungen erfolgten an einem 50 cm langen Stiick eines Origi-
nalbrennelements fiir einen Siedewasserreaktor, das aus 49 Stdben

235

von 14,5 mm AuBendurchmesser bestand und 650 g auf 2 % U an-
gereichertes UO2 enthielt. Die Stadbe konnten einzeln herausge-
nommen und durch solche hdoherer Anreicherung (2,5 % 235U) oder

durch Bleiattrappen ersetzt werden.

Die MeBanordnung ist in Abb.5.7/1 wiedergegeben. 26 keV-Neutronen

aus der Quelle (im Rohr hinter den Bleiziegeln, links im Bild)
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l6sen nach Durchdringen einer konischen Bleiabschirmung im
Brennelement Spaltungen aus; die prompten Spaltneutronen werden
durch ProtonenriickstoB-Zdhlrohre (im Bild rechts) nachgewiesen.
Zur Verbesserung der Geometriebedingungen ist das Brennelement

um seine Achse drehbar gelagert.

Die Messungen erfordern eine Reihe experimenteller Malnahmen,
deren Bedeutung bisher unterschdtzt worden war und deren wich-
tigste die Unterdriickung von Impulsen ist, die durch Primir-~
neutronen hdherer Energie (360 keV und 550 keV) hervorgerufen
werden (11). Einzelheiten der Messungen sind in Ref. (10) ge-

nauer beschrieben.

Tabelle V

Bestimmung von Spaltmaterial in einem 50 cm langen Teilstlick
eines Siedewasserreaktor-Brennelements mit Hilfe einer

Sb~Be-Neutronenquelle.

Anzahl Stéabe

Z%t 2.5% Geometrie normierte 235U—Menge in Gramm
Pb 235U 235U Zahlrate tatsachlich gemessen
5 23 21 2.5%-Stdbe innen 1204+4 565.3 566.6+4.0
5 23 2i 2.5%-Stadabe auBen 1201+5 565.3 565.4+4.0
5 23 21 gleichmiBig 1204+5 565.3 566.6+4.0
0 49 o verteilt 1200+5 564.85 Bezugswert
6 23 20 1167+5 551.0 549.3+4.0

Tabelle V gibt einen Uberblick iiber die erzielten Ergebnisse.
Man ersieht aus den ersten drei Zeilen der Tabelle, daB die ge-
messene Gesamtmenge an'235U von der Verteilung der hdher und
der niedriger angereicherten Stédbe im Brennelement unabhéangig
ist. Die Zeilen drei und vier lassen erkennen, dafl 5 Bleiattrap-

pren keinen EinfluB auf das Meflergebnis haben, wenn die Gesamt-~




spaltstoffmenge dieselbe ist. Der Vergleich der Zeilen drei
und finf schlieflich zeigt, daB das Fehlen eines einzigen (von

insgesamt 49) Stabes am MeBergebnis klar zu erkennen ist.

Damit ist die Anwendbarkeit des Verfahrens auf die Bestimmung
von 235U in Brennelement gezeigt. Fiur die Bestimmung von
Plutonium widre eine Quelle von 230 Curie erforderlich, wenn bei
Material mit 25 % 240

der Spontanspaltrate sein soll. Mischbrennstoff aus Uran und

Pu-Gehalt die induzierte Spaltrate gleich

Plutonium erfordert eine zusdtzliche Messung nach einer geeig-

neten anderen Methode.

5.8 Reaktivitidtsmessungen

Eine Mdglichkeit zur quantitativen Bestimmung von Spaltstoff ist
auch die Anderung der Reaktivitdt einer kritischen Anordnung
beim Einbringen von Brennstédben in bestimmte Positionen. Das Ver-
fahren bietet die Moglichkeit, schnell, zuverlassig und genau zu
messen, erfordert aber einen relativ groflen apparativen Auwand,
besonders wenn auf Betrugssicherheit und Unterscheidungsmoglich-

keit zwischen Uran und Plutonium Wert gelegt wird.

Um quantitative Aussagen iiber Mdglichkeiten und Grenzen des Ver-
fahrens zu gewinnen, wurden in Zusammenarbeit mit der GKSS Ham-
burg an der lLeichtwasseranordnung FRG-0 in Geesthacht Messungen
mit Uran-, Plutonium- und Mischbrennstoffstdben von 1 m Lidnge und
verschiedenen Anreicherungen und Pu-Gehalten durchgefiihrt (12).
Die Ergebnisse dieser Untersuchungen lassen sich wie folgt zusam-

menfassen:

a) Fiir Brennstdbe thermischer Reaktoren adndert sich die Reakti-
vitat linear mit dem Spaltstoffgehalt, Messungen der Spalt-

stoffmengen sind mit guter Genauigkeit moglich.



b)

c)

d)
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Fiir Brennstibe schneller Reaktoren mit ihren hohen Uran-An-
reicherungen und grolien Plutonium-Gehalten verhindert die
Selbstabschirmung ausreichend genaue Spaltstoffgehaltsmes-

sungen,

Zur Unterscheidung von 235U und 239Pu kann eine zusdatzliche
Messung mit einem Gadolinium-Hiillrohr herangezogen werden,
das thermische Neutronen abschirmt, aber 0,3 eV-Neutronen,
die einen hohen Anteil der Spaltungen im Plutonium induzie~
ren, nicht beeintriachtigt. Die Reaktivitadtsanderung je Gramm
239Pu wird so 3,41 mal so hoch wie die je Gramm 235U, ver-
glichen mit einem Faktor 1,32 fiir den Fall ohne Gd-Rohr. Da-~
239p, /235y

mit ergibt sich ein Diskriminierungsverhaltnis

von 2,6 .

Fiir Plutoniumkonzentrationen iiber 1 % ist die 0,3 eV-Resonanz
jedoch zu stark selbstabgeschirmt, um ein zuverléassiges Er-
gebnis fiir das Pu/U~Verhdltnis zu liefern. Hier kann das Ver-
fahren mit einer Messung der Rate verzogerter Neutronen kom~
biniert werden. Das Verhdltnis der Reaktivitdtsadnderung zur
Neutronenzahlrate hangt nicht von der Selbstabschirmung, nur
vom 239Pu/235U-Verhéltnis im Spaltstoff ab. Das so erreichte
Diskriminierungsverhdltnis betrug 1,8. Der schwierigen Frage
der FluBnormierung wegen ist jedoch die Messung mit dem Gd-

Rohr vorzuziehen, solange sie sich anwenden lafit.

Um das Meflergebnis unabhangig zu machen von Absorberbei-
mischungen zum Brennstoff, die einen negativen Reaktivitats-
effekt haben und damit einen niedrigeren als den tatsachli-
chen Brennstoffgehalt vortauschen, 1ldaB8t sich die Tatsache aus-
niitzen, da das Verhédltnis der Reaktivitdtsdnderung durch
Absorber und durch Brennstoff mit wachsendem Durchmesser der
die Probe umgebenden Wasserzone in der kritischen Anordnung
schnell abnimmt und fiir 20 cm schon nahezu null ist. Umhiillt
der Absorber den Brennstoff vollstdndig, so bleibt zwar ein
endlicher Wert, aber noch immer ist ein Diskriminierungsver-

haltnis von etwa 4 erreichbar.
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e) Auch bei Stédben thermischer Reaktoren spielt die FluBdepres-
sion im Stab eine Rolle insofern, als radial inhomogene
Verteilung des Spaltstoffs im Stab falsche Spaltstoffmengen
vortduschen kann. Konzentriert man z.B. den gesamten Spalt-
stoff eines 0,5 % Plutonium und auf 2 % angereichertes Uran
enthaltenden Stabes wvon 11,5 mm Pelletdurchmesser in einer
Zzentralen Zylinderzone mit halb so groBlem Durchmesser, so
wird ein gegeniiber der homogenen Verteilung um 8 % niedri-

gerer Spaltstoffgehalt gemessen,

5.9 Abfallmessungen mit verzdgerten Neutronen

Die Messung von 235U und Plutonium in Abfall stellt ein beson-
ders schwieriges Problem dar, weil sich Art, Zusammensetzung,
Menge, Dichte,; auflere Abmessungen usw. sowohl filir das umgebende
Material als auch fiir den Spaltstoff selbst in weiten Grenzen
dndern konnen und Eichmessungen im konventionellen Sinne deshalb
schwer durchzufithren sind. Andererseits sind die Absolutmengen
Spaltstoff, die den Brennstoffzyklus als Abfall verlassen, so
klein, dal Mellifehler toleriert werden konnen, die die Fehler fiir
die Bestimmung von Spaltstoff im Hauptstrom um mehr als eine Gros-

senordnung ulbersteigen,

Die Anwendung der Methode der verzdgerten Neutronen auf die Ab-
fallbestimmung wurde zuerst von Keepin in Los Alamos entwickelt
(13). Die Untersuchungen in Karlsruhe bauen auf diesen Entwick-
lungen auf und ergidnzen sie. Ein Abfallfafl von 90 cm Hohe und
60 cm Durchmesser wurde durch verschiedene Anordnungen Paraffin,
Eisen und Spaltstoff (235U und Natururan) simuliert; als indu-
zierende Strahlung dienten 14 MeV-Neutronen mit einer mittleren
Quellstarke von etwa 109 je Sekunde aus einem Beschleuniger, der
an der einen Seite des Fasses, als Detektoren 16 Bortrifluorid-
Zahler, die halbkreisformig an der gegeniiberliegenden Seite des

Fasses angeordnet waren.



Untersucht wurden u.a. die Abhangigkeit des Mefisignals von der

Anordnung des Spaltstoffs im Fah und von der Dichte des Matrix-

materials sowie die Diskriminierung zwischen Spalt- und Brut-

stoff. Eine genaue Beschreibung der Messungen findet sich in

Ref. (14); die wichtigsten Ergebnisse sind im folgenden zusam-
mengestellt:
a) Die erzielbare Nachweisempfindlichkeit liegt fiir die verwen-

b)

c)

d)

dete Anordnung bei etwa 1 g 235U0

Die axiale Abhdngigkeit des Meflsignals ist stark, wird aber

von der Fiillhohe nur wenig beeinflubBit.

Die radiale Abhdngigkeit des MeBsignals ist ebenfalls stark.
Eine Probe erzeugt direkt vor der Neutronenquelle nur 17 %
des Signals, das man filir dieselbe Probe an der gegeniiberlie-
genden Stelle des Fasses erhdlt. Diese starke Abhangigkeit
1aBt sich auf Werte zwischen 100 % und 80 % abflachen, wenn
man tber zwei Messungen mittelt, zwischen denen das Fal um
180° gedreht wurde. Durch kontinuierliches Rotieren kann man
diese Abhangigkeit nur geringfiigig verbessern, schafft aber
zusadtzliche Probleme, wenn die Zeit filir eine Umdrehung in
dieselbe Groflenordnung wie die Halbwertszeit der Neutronen-

emitter fallt.

Die Abhédngigkeit des MeBsignals von der Dichte des wasser-
stoffhaltigen Matrixmaterials ist ebenfalls sehr ausgepréagt;
maximale Empfindlichkeit eygab eine Paraffindichte von etwa
25 %. Die Anwendung von Filtern verschiebt dieses Maximum zu
niedrigeren Dichten. Eine in Los Alamos entwickelte Methode,
die auf einer zusdtzlichen Messung mit einer angehefteten,
genau bekannten Menge Spaltstoffs beruht ("add-a-gram tech-
nique"), hat sich als sehr niitzlich erwiesen, und als opti~
maler Ort wurde die Stelle unmittelbar vor dem Detektor er-
mittelt. Damit konnte die Dichteabhdngigkeit von 700 % auf

10 % reduziert werden.




e) Die Diskriminierung zwischen 235U und 238U gelingt, wenn
zwischen Quelle und Faf ein Bleifilter von 20 c¢m Dicke ge-~
setzt wird; hiermit kann fir eine Natururanprobe die Spalt-
rate in 238U unter die Spaltrate in 235U gesenkt werden.
Damit 1383t sich bei angendhert bekannter Anreicherung eine

Korrektur fiir den Einflufl des 238U anbringen.

f) Bei leerem oder nahezu leerem FaBl lassen sich die Probleme
der Dichte- und der Orisabhédngigkeit nicht auf dem vorge-
schlagenen Wege 16sen. Vielmehr sind hierfir besondere MaB-

nahmen zu treffen.

g) Schwierigkeiten bereitet auch Abfall, bei dem der Spaltstoff
in massiven Sticken vorliegt und durch Selbstabschirmung be-

trachtliche MeBfehler entstehen.

h) Fiir die Messung plutoniumhaltigen Abfalls spielt der Unter-

grund aus der Spontanspaltung des 2ljtoPu eine erhebliche Rolle

und erfordert eine mittlere Quellstarke von mindestens 1010

Neutronen/Sek.

5.10 Abfallmessungen mit passiven Verfahren

Die Anwendung passiver Verfahren ist, wie schon in den Abschnit-
ten 5.4 und 5.6 naher erlautert, praktisch auf die Bestimmung von
Plutonium beschridnkt. Es erschien daher sinnvoll, fiir Einrichtun-
gen des Brennstoffkreislaufs, in denen entweder nur Plutonium
verarbeitet wird oder Mischungen aus Uran und Plutonium mit
gleichbleibendem oder genau bekanntem Verhdltnis der beiden Ele-
mente, die Anwendung passiver Methoden auf Abfallmessungen naher

b
zu untersuchen.

Plutoniumhaltiger Schrott und Abfall fallt in der Brennelement-

fabrikationsanlage der ALKEM an. Als Schrott wird hier Material



bezeichnet, das noch so viel Kernbrennstoff enthalt, dal eine
Aufarbeitung und Wiedergewinnung wirtschaftlich, als Abfall

solches, bei dem das nicht der Fall ist. Eine Unterscheidung
zwischen Schrott und Abfall bei der Messung ist daher erst a

posteriori mdglich.

Weil die Handhabung plutoniumhaltiger Fabrikationsriicksténde
umstandlich und teuer ist, empfahl sich, die Untersuchungen
dort durchzufithren, wo die zu messenden Proben anfallen. Des~
halb wurde mit der Firma ALKEM ein Vertrag geschlossen, der die
Entwicklung und den Bau einer abfallspezifischen Mefanordnung

zum Gegenstand hat.

Die bisherigen Messungen beruhten auf der Ausnutzung der Neu-
tronen- und der Gamma-Emission der verschiedenen Plutoniumiso-
tope. In zahlreichen MeBserien wurden fiir Abfallpakete mit Ab-
messungen von 25 cm x 25 cm x 12 cm die Abhidngigkeit des Melsig-
nals vom Ort der Probe innerhalb des Pakets,die Reproduzierbar-
keit und die Genauigkeit von Plutonium-Absolutbestimmungen unter-
sucht. Die Ergebnisse dieser Messungen lassen sich wie folgt zu~

sammenfassen:

a) Die Ortsabhidngigkeit des MeBsignals ist bei der Verwendung
der p-Strahlung stark von Art und Menge des (nicht aktiven)

Matrixmaterials abhéngig und kann betrachtlich sein.

b) Bei Verwendung der Neutronen hédngt das Mefsignal weit weniger
vom Ort der Probe im Abfallpaket ab. Von innerhalb eines

Wiirfels von 20 c¢m x 20 cm x 10 cm an 27 verschiedenen Stellen ]

gemessenen Werten wichen keine um mehr als 15 % voneinander
ab. Dieser Wert ist fir Abfallmessungen ausreichend.
/
c) Bei Verwendung der Neutronen hédngt die GroBe des MeBsignals
zu stark vom Matrixmaterial und von anderen unkontrollier- !
baren Parametern ab, als daB die Messung der Plutoniummenge

iiber die Zahlung von Neutronen ausreichend genau wdire.
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d) Der Versuch einer Mengenbestimmung nach der Neutronen- und
nach der ¥}-Methode ergab Werte, die um den Faktor 10 un-

terschiedlich waren.

Uber diese Messungen ist in mehrern Arbeiten der Firma ALKEM,
zuletzt in Ref. (15), die auch eine Liste der dlteren Litera-

turstellen enthalt, berichtet worden.

Trotz der bisherigen Schwierigkeiten scheint es aussichtsreich,
die Methode weiterzuentwickeln. Dafiir bieten sich zundchst drei

Wge, namlich

a) die Ergidnzung der Neutronenmessung zur Neutronen-Koinzidenz-

messung,

b) die Erginzung der Gammamessung durch x—Absorptiometrie und

oder ¥-Spektroskopie, und
c) weitergehende Standardisierung der Proben.
Welche dieser Erganzungen notwendig sind, muBfl in weiteren Test-
messungen, die auch Untersuchungen zur Praktikabilitat der

Losung c) aus betrieblicher Sicht einschlieBen, untersucht wer-

den.

5,11 Kalorimeter

Eine Methode, den Gehalt eines Behdlters mit radioaktivem Inhalt
zu bestimmen, ist die Messung der Warmeleistung. Diese Methode
setzt voraus, dafl die gesamte emittierte Strahlung oder jeden-
falls ein gemnau bekannter, mdglichst hoher Prozentsatz noch in-
nerhalb des Behdlters absorbiert wird, und 188t sich desto bes-
ser anwehden, je hoher die Zerfallsenergien und Aktivitadten der
Proben sind. Die erste Bedingung beschriankt den Anwendungsbe-

reich auf K-Strahler und wenige B-Emitter mit besonders niedriger



Grenzenergie. Die Forderung kurzer Halbwertszeiten wird unter

den Kernbrennstoffen nur von Plutonium erfiillt.

Fir die Anwendung der Methode auf Plutonium, das ja in wechseln-
der Isotopenzusammensetzung anfallt, ist die genaue Kenntnis der
spezifischen Widrmeleistung der einzelnen Isotope und der genauen
Zusammensetzung erforderlich. Da die Zusammensetzung gegenwartig
nur mit zerstorenden Verfahren (vergl. Abschnitt 6) bestimmt
werden kann, die Messung selbst die Proben (Dosen, Pldttchen,
Stdbe, Brennelemente) aber nicht verdndert, steht die Methode in
gewisser Weise auf der Grenze zwischen den zerstorungsfreien und
den zerstorenden Verfahren. An dieser Stelle ﬁird nur uber die
Entwicklung der Kalorimeter selbst berichtet; die Bestimmung der
Zusammensetzung ist Gegenstand eines eigenen Vorhabens und wird

ausfiihrlich im 6. Abschnitt dieses Berichts beschrieben.

Weil Kalorimetrie i.e.S. ein seit langem bekanntes und technisch
erprobtes MeBverfahren darstellt, war die Anwendung der Methode
auf die Plutoniumbestimmung weniger Forschungs- als Entwicklungs-
objekt, und die ﬁbertragung dieser Arbeiten an eine Industrie-
firma schien angezeigt. Daher wurde die Firma ALKEM mit Planung,
Konstruktion, Fertigung und Erprobung einiger Prototyp-Kalori-
meter beauftragt. Die meisten dieser Kalorimeter sind inzwischen
fertiggestellt; eine Ubersicht iiber die einzelnen Ausfiihrungen
gibt die Tabelle VI, Typische Werte fiir die bei einigen Proben

erzielten Genauigkeiten sind in Tabelle VII zusammengestellt.

Die Abhédngigkeit der Plutonium-Mengenbestimmung nach der kalori-
metrischen Methode von der Kenntnis der Isotopenzusammensetzung,
die zu einem anderen Zeitpunkt in einem anderen Laboratorium
durchgefithrt wird, ist vom systemanalytischen Standpunkt ein un-
befriedigender Zustand. Deshalb ist es wiinschenswert, die kalo-
rimetrische Messung durch ein Verfahren zu erginzen, das gleich-
zeitig oder unmittelbar anschlieBend die Isotopenzusammensetzung
wenn schon nicht zu messen, so doch mit einiger Sicherheit zu

kontrollieren gestattet. Dazu bietet sich die Messung der Spontan-




Tabelle VI

Zusammenstellung der bei der Firma ALKEM entwickelten Kalorimeter-Prototypen

geplant

mit Neutronen- Anschlufd

nutzbares Vorgesehene koinzidenz- an Daten- MeBzeit Fertig-
Bezeichnung Kammervolumen Proben MeBReinrichtung verarbeitungs- Stunden stellung

MaBe in mm ausgeriistet anlage moglich
Plattchen- 5 Quader Plattchen :
kalorimeter je 51x51x6,5 Pellets nein ja 12 1969

sog.kleine Proben
Kilo~- Zylinder . .
‘ 0
kalorimeter 1404x350 Dosen Ja Ja 6 197
Stab- Zylinder einzelne . . 6 1970
kalorimeter 80¢gx1400 Stabe nein Ja 97
Grof~ Quader Stabserien . . ot 1972*+
kalorimeter 215x215x4500 Brennelemente Ja Ja 3 27
berechnet

++

- o9 -
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Tabelle VII

Beispiele fiir kalorimetrische Plutonium-Bestimmungen

Brennstoff Plutonium Warme- Erreichte Genauigkeit
Form und Grofle je Einheit leistung Wirmestrom Pu-Menge
Mafe in mm 3 mW % %

U0,/Pu0,-Pléttchen :

— 2 '
Flache 50.68
Dicke 6.25 32 80 * 0.5 + 0.7
Pqu-Dosen
Durchmesser
Hohe 1000 2500 + 0.5 + 0.7
U0, /Pu0,-Stidbe
Durchmesser 15
Linge 1200 300 1500 + 0.5 + 0.7

Spaltrate nach der Methode der Neutronenkoinzidenzen (vgl. Ab-
schnitt 5.6) an, mit der im wesentlichen der Gehalt an 240Pu be-
stimmt wird. In zwei Kalorimetertypen wurden bzw. werden deshalb
Einrichtungen zur Messung der Spontanspaltrate eingebaut, wie

ebenfalls aus Tabelle VI zu erkennen ist.

Alle Kalorimeter fir die Plutoniumbestimmung arbeiten nach dem
Prinzip des Zweifachdifferenzkalorimeters (Abb. 5.11/1), bei dem
zwei identische Kammern iiber Thermoelementbatterien ihre Warme
an ein thermostatisch temperiertes Wasserbad abgeben. Dieses
Prinzip hat sich in umfangreichen Versuchen als fiir den vorlie-
genden Zweck am geeignetsten erwiesen. Die eine Kammer enthédlt
eine elektrische Heizung, mit deren Hilfe die Eichung erfolgt,
die andere das MeBgut. Die Einstellung der Temperaturdifferenz
zwischen Kammerwand und Wassérbad erfolgt experimentell mit

Zeitkonstanten, die nicht nur durch die Kalorimeterkomstruktion,
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scndern auch durch die Beschaffenheit des MeBguts bestimmt wer-
den. Deshalb erfordert die Extrapolation der MefBwerte auf die
vollkommene Einstellung des thermischen Gleichgewichts, die ab-
zuwarten aus Griinden des Durchsatzes unwirtschaftlich wéare, eine
komplizierte Rechnung, deren Durchfiihrung zweckmidflig einem

Computer iibertragen wird (16).

Dieser Computer kann an alle Kalorimeter, die bisher fertigge-
stellt wurden, angeschlossen werden und iibernimmt auch die Daten-
aufnahme der Neutronenkoinzidenz-Meflanordnungen. Es wird erwogen,
auch (beim Grofikalorimeter) die Steuerung iiber den Rechner durch-
zufithren. Die vollstidndige Auswertung der Messung (Anpassung des
zeitlichen Verlaufs der Thermospannungen an die theoretische
Kurve, Ermittlung der Isotopenzusammensetzung einschlieBlich des
Gehalts an Americium zur Zeit der Messung aus den angegebenen
Analysedaten, Berechnung der Plutoniummenge, Konsistenz-Kontrolle
der Eingabewerte und Ausgabe aller ErgebnisgroBen) iilber den Rech-
ner war urspriinglich nicht vorgesehen, hat sich aber im Betrieb
als notwendig erwiesen und macht die Kalorimeter zu praktischen
MelRgerdten, wie sie den Erfordernissen eines modernen nuklearen
Betriebes entsprechen. Zwei Ausfiihrungsformen des Gerdts (vgl.
Tab. VI) zeigen die Abb., 5.11/2 und 5.11/3.

5.12 Bremszeitspektrometer

Nutzt man zum Nachweis von Kernbrennstoff die neutroneninduzierte
'Kernspaltung aus und benutzt man als Mafl} fir die Menge spaltbaren
Materials die Zahl der emittierten schnellen Spaltneutronen, so :
muB3 man, wie schon in Abschnitt 5.7 ndher erlédutert, zwischen in-
duzierenden und induzierten Neutronen unterscheiden. Als indu-

zierende Strahlung eignen sich auflerdem nur Neutronen bestimmter

Energie.

Eine Quelle von Neutronen geeigneter Energie ist das sog. Brems-

zeitspektrometer. Injiziert man einen kurzen Impuls schneller




Neutronen in einen Block schweren Materials (z.B. Bleis), so
verlieren die Neutronen durch StdfBe allmédhlich an Energie, und
die Zeit nach Injektion des Pulses ist ein MaB fiir die augen-
blickliche mittlere Energie der Neutronen. Mifit man die Rate
schneller Spaltneutronen nur wahrend einer kurzen, genau fest-
gelegten Zeit nach dem Impuls, so wdhlt man dadurch nur die
Spaltungen aus, die durch Neutronen der gewlinschten Energie aus-
gelost worden sind. Weil sich die Wirkungsquerschnitte der ver-
schiedenen spaltbaren Nuklide und damit ihre Spaltraten in ver-
schiedener Weise mit der Energie der Primadrneutronen andern, hat
man auch die Mdoglichkeit, durch Verwendung mehrerer Zeitfenster
zwischen den einzelnen Spaltstoffen zu unterscheiden. Uber das
Prinzip der Anwendung des Verfahrens auf die quantitative Spalt-
stoffbestimmung sind mehrere ausfiilhrliche Arbeiten erschienen

(17, 18, 19).

Obgleich das Verfahren zu den aktiven Methoden zahlt und appara-
tiv einen betrachtlichen Aufwand erfordert, erschien es aufgrund
der zahlreichen Forderungen an die Brennstoffbestimmung, die ein
auf ihm aufbauendes Instrument zu erfiillen versprach, angezeigt,
die Entwicklung eines solchen Geridts in Angriff zu nehmen. Hierzu

gehdoren insbesondere die Forderungen nach

- genauer Bestimmung des Spaltstoffs in Brennstaben fiir
Leichtwasserreaktoren,

- Unterscheidung zwischen Uran und Plutonium,

~ weitgehender Betrugssicherheit,

- Automatisierbarkeit und

- MefBgeschwindigkeit.

Uberdies besitzt das Verfahren ein erhebliches Entwicklungspo-
tential. Hier sind die Erweiterung auf die Messung hochangerei-
cherten Brennstoffs fiir Brutreaktoren, den Nachweis wvon 238U
mittels Neutroneneinfang-Gammastrahlung und die Messung ganzer
Brennelemente fir Leichtwasserreaktoren zu nennen. Deshalb wurde

im Jahre 1969 ein Entwicklungsauftrag an die Firma INTERATOM



vergeben, der die Erstellung eines Gerdts zum Ziele hat, das am
Produktende einer Brennstabfabrikationsanlage verwendet werden
kann. Der Spezifikation der MeBleistung wurden Spaltstoffdurch-
sdtze zugrunde gelegt, wie sie durch solche Fabrikationsanlagen
in der zweiten Halfte der 70er Jahre erwartet werden. Die Situa-
tion auf dem internationalen Brennstoffmarkt 1&dB8t fiir diesen
Zeitraum wegen der Rezyklierung des Plutoniums die Verwendung
von Mischoxyd-Brennstoffstédben fiir Leichtwasserreaktoren erwar-
ten, so daB die spaltbaren Uran- und Plutoniumisotope nebenein-
ander nachzuweisen sein werden. Eingeordnet in diesen Planungs-
rahmen wurden beim Anlagenentwurf folgende Leitlinien zugrunde

gelegt:

- Entkopplung des MeBvorgangs vom Fertigungsprozefl,

~ Auswahl des Brennstabfordermittels mit minimalem
Platzbedarf,

- Montage und Demontage der Anlagenkomponenten ohne
Hubwerkzeuge,

- Begehbarkeit des MeBraumes wiahrend der Messuhgen,

-~ Installation einer Riickfordervorrichtung zur automatischen
Wiederholung der Messung verdidchtiger Brennstoffstdbe,

- automatische Datenerfassung, Auswertung und Protokecllierung,

- rechnergesteuerte Fihrung des MeBlvorgangs,

- automatische zyklische ﬁberwachung von Mef3system, Monitor-
system und Neutronengenerator, und

- automatische Etikettierung kontrollierter Brennstoffstabe.

Mit diesen Bedingungen ergaben sich fiir die Auslegung der Anlage

die in Tabelle VIII aufgefithrten Spezifikationen.
Die Anlage besteht i.w. aus vier Baugruppen, nadmlich

- Neutronengenerator,
- Bleipile mit Abschirmung,
- Brennstab-Wechsel- und -Lagervorrichtung und

~ Analogelektronik und Prozefirechnersystem .
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Apb. 5.12/3 : Bremszeitspektrometeranlage

' Gesamtansicht des mechanischen Teils



Tabelle VIII

Wichtigste Spezifikationen der Bremszeitspektrometeranlage

) Brennstabe fir
MeBobjekt Leichtwasserreaktoren

Abmessungen der Brennstibe

Liange bis zu 4 000 mm
Durchmesser bis zu 15 mm

Anreicherung des Brennstoffes

gggu bis zu 5 %
U 95 % bis 99.3 %

MeBleistung und Verfiigbarkeit

Mefigenauigkeit besser als 2 %
Arbeitstage / Jahr 230

Mittlerer Anlagendurchsatz

Anzahl Messungen 600 Stibe / 24-Stunden-Tag oder
138 000 Stibe / Jahr

Spaltstoffmengen
gggu 6.9 t / Jahr
U 223 t / Jahr

In Abb. 5.12/1, die eine Draufsicht zeigt, sind die einzelnen

Baugruppen klar zu erkennen. Analog- und Digitalelektronik sind
in einem gesonderten Raum untergebracht (Abb. 5.12/2). Eine Ge-~
samtansicht des mechanischen Teils der Anlage ist in Abb. 5.12/3

wiedergegeben.

Uber Aufbau, Wirkungsweise, Funktion und die Ergebnisse der bis-
herigen Testmessungen der einzelnen funktionellen Gruppen ist
bereits ausfiithrlich berichtet worden (20). Die wesentlichen Auf-

gaben des Prozefrechnersystems sind
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SPALTRATE PROBE X ENERGIEBEREICH 0,3eV

SPALTRATE PROBE 21

PROBE 21: 5,078 GEW. %% U-5
PARAMETER: GEW. % U-5

NPu239 (1020¢cm3)

05 R 15 20

Abb. 5.12/4

q'zs ds 0j75 ,b W/ PU239

Spaltraten in Stiben verschiedener Urananreicherung
als Punktion der Plutoniumkonzentration, bezogen auf
die Spaltrate in einem Normstab, fiir Neutronen von
0,3 eV. Punkte gemessene Werte, Linien gerechnete
Werte. Die deutlich erkennbare Kriimmung der Linien
beruht auf der Selbstabschirmung.



- DMI-Echtzeitregistrierung+ der Nutzimpulsraten,

-~ Registrierung der Monitorz&dhlraten,

- schritthaltende Auswertung der registrierten MeBergeb-
nisse,

- Etikettierung der DBrennstidbe. nach erfolgter Auswertung
der Messung,

- Sortierung der Brennstidbe je nach MeBergebnis,

- Protokollierung der MeBergebnisse,

~ Funktionskontrolle der MeBkandle,

- Regelung der Quellstdrke des Neutronengenerators,

- Uberwachung der Ein- und Ausgabemagazine,

~ Eichmessungen,

- Untergrundmessungen, und

- ﬁberwachung des Gesamtzustandes der Anlage mit optischer

und akustischer Anzeige von StOrungen.

Ein Teil des hierzu erforderlichen Programmsystems ist bereits

fertiggestellt und in Ref. (21) beschrieben.

Die konstruktiven Arbeiten sind durch theoretische Berechnungen
ergidanzt worden. Von besonderer Bedeutung sowohl in Hinblick auf
den Betrieb als auch auf die Erweiterung der Aniage auf die Mes-
sung hoher angereicherter Stadbe und ganzer Brennelemente ist die
Berechnung der Selbstabschirmung. Die Ergebnisse einer solchen
Rechnung zeigt Abb. 5.12/4, in der die Verhidltnisse der Zdhlraten
fir Stidbe mit 235U-Gehalten zwischen 0.4 und 5 % und Plutonium-
Gehalten zwischen O und 1 % zur Zdhlrate eines Normstabes aufge-
tragen sind. Man sieht, dad gemessene (Punkte) und gerechnete

Werte (Linien) gut iibereinstimmen.

DMI = Direct Memory Increment, Kernspeicher-Direktin-

krementierung
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5.13 Gamma-Schleusen

Ein dichtes Containment erfordert nicht nur die Kontrolle der-
jenigen Ein- und Ausgidnge eines strategischen Bereiches, iiber
die der Spalfstoff im Normalfall befdordert wird; vielmehr sind
auch die Wege zu kontrollieren, auf denen Spaltstoff gewohnlich
nicht transportiert wird. Hierzu gehdrt in erster Linie der
Personeneingang, iber den das in der Anlage beschadftigte Per-

sonal den strategischen Bereich betritt und verlalBt,

Wahrend dort die mdglichst genaue quantitative Bestimmung des
Spaltmaterials das Ziel und der Zweck der einzusetzenden Instru-
mente ist, soll hier die Abwesenheit von Spaltstoff iiberhaupt
nachgewiesen werden. Zweck entsprechender Instrumente ist daher
das méglichst schnelle, moglichst sichere Ansprechen auf eine
moglichst kleine Menge Spaltmaterial, das von Personen beabsich-
tigt oder unbeabsichtigt aus der Anlage entfernt oder u.U. auch
in die Anlage verbracht wird. Die hiermit in Zusammenhang stehen-
den Vorhaben bewegen sich daher auf der Grenze zwischen den quan-

titativen und den sog. qualitativen Methoden.

Als erstes Vorhaben dieser Art wurde die Entwicklung eines In-
struments beschlossen, das den unkontrollierten Transport von
Plutonium anzeigt. Weil bei der Entwicklung geeigneter Gerdte
fiir diesen Zweck neben den sachlich-technischen starker noch

die betrieblich-operativen Gesichtspunkte zu beriicksichtigen
sind, konnten die Arbeiten nur in einem Betrieb durchgefiihrt
werden, der schon jetzt Plutonium verarbeitet. Hierfir bot sich
wieder die Firma ALKEM an. Mit ihr wurde in einem Entwicklungs-
vertrag die Erstellung einer Schleuse vereinbart, die die natiir-
liche Y-Aktivitdt des Plutoniums ausnutzt und sich fir die Per-

sonen~ und fiir die Materialkontrolle eignet.

Eine solche Schleuse wurde inzwischen gebaut. Dabei wurden die

folgenden Erfahrungen gesammelt:



a)

b)

c)

d)

e)

Die fiir die Erzielung angemessener Genauigkeiten erforder-
liche reine Meflzeit liegt im Bereich einer Viertelminute.
Aus betrieblichen Griinden ist die Kontrolle des Personals
auf mitgefithrten Spaltstoff daher nur tragbar, wenn sie mit
der beim Verlassen der Anlage ohnehin notwendigen Priifung

auf Kontamination kombiniert wird.

Die Kontrolle von Personen auf mitgefiihrtes Plutonium ist
nach dem Schleusenprinzip nur dann sinnvoll, wenn der Be-

trieb der Schleuse vollautomatisch erfolgt.

Die Ausnutzung der radioaktiven Eigen-Gammastrahlung des
Plutoniums ergibt eine ausgezeichnete Empfindlichkeit der

Anlage, solange der Spaltstoff ohne Abschirmung vorliegt.

Zur Verbesserung der Nachweisempfindlichkeit fiir abgeschirm-

tes Plutonium ist die zusdtzliche Messung der aus der (&,n)-
0

Reaktion und aus der Spontanspaltung des 24 Pu stammenden

Neutronen erforderlich.

Eine fir die Personenkontrolle geeignete Schleuse kann prin-
zipiell auch der Materialiliberwachung dienen. Betriebliche
Griinde, die im wesentlichen durch die bei der Verarbeitung
von Plutonium erforderlichen Sicherheitskontrollen bedingt
sind, lassen jedoch die Verfligbarkeit einer besonderen,
speziell auf die Kontrolle von Material zugeséhnittenen

Schileuse winschenswert erscheinen.

Die gegenwartige Ausfiihrungsform der Schleuse stellt eine ge-~

schlossene, vom Einsatzort unabhangig funktionsfahige Einheit

dar,

die mit Schwenktiiren versehen ist, wie sie auch in Telefon-

zellen neuerer Bauart verwendet werden. Die Tiiren werden pneu-

matisch angetrieben und sind zwecks EinsichtmOglichkeit und aus

Sicherheitsgriinden verglast. Zum Nachweis von Spaltstoff werden

sowohl die 400 keV-X-Gruppen des 239Pu herangezogen, die in

einem NaJ(Tl)-Detektor gemessen werden, als auch die Neutronen
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Abb. 5.13/1

Ansicht der installierten Personenschile



aus der (%x,n)~Reaktion und der Spontanspaltung des 24OPu, zu

deren Messung ein mit Plexiglas als Moderatorsubstanz umgebener
BF3-Zéhler dient. Die gegenwidrtige erreichte Empfindlichkeit
liegt bei Ausnutzung der §-Strahlung allein fir unabgeschirmtes
Plutonium bei einigen mg, fiir allseits von 1 cm Blei umgebenes
Plutonium bei 2 g. Fiir stdrker abgeschirmtes Material wird die
f-Messung schnell unempfindlich und die nachweisbare Mindest-
menge durch die Neutronenmessung bestimmt. Die Empfindlichkeits-
bestimmung in Abhadngigkeit von den verschiedenen Parametermn ist

noch im Gange.

Abb. 5.13/1 zeigt die geoffnete Personenschleuse im Betrieb.
Uber Konstruktion, Aufbau und Versuchsmessungen ist in den Ref.
(10) und (15) sowie in der dort zitierten dlteren Literatur

ausfihrlich berichtet worden.
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Verzogertes -~Spektrum nach der Spaltung von

235U durch thermische Neutronen.

Ansprechwahrscheinlichkeit & der gepulsten Mes-
sung, bezogen auf die Messung im kontinuierlichen
Strahl, fiir folgende Parameter: Tastverhdltnis
1:1, Pulsfrequenz 50 Hz, Mefizeit 429 h.

Schematische Darsfellung des Spaltneutronen-

Koinzidenz-Antikoinzidenz-Gammaspektrometers.

Hochenergetische Gammastrahlung aus der Wechsel-
wirkung thermischer Neutronen mit 239Pu. Roh-
spektren, und zwar {(jeweils von oben nach unten)
Antikoinzidenz-, Koinzidenz-, verzogertes und
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Bremszeitspektrometeranlage, Draufsicht.
Bremszeitspektrometeranlage, Ansicht der Warte.

Bremszeitspektrometeranlage, Gesamtansicht des

mechanischen Teils.

Spaltraten in Staben verschiedener Urananrei-
cherung als Funktion der Plutoniumkonzehtration,
bezogen auf die Spaltrate in einem Normstab, fiir
Neutronen von 0,3 eV, Punkte gemessene Werte,
Linien gerechnete Werte. Die deutlich erkenn-
bare Krimmung der Linien beruht auf der Selbst-

abschirmung.

Ansicht der installierten Persanenschleuse,

rechts daneben eine zweite Schleuse im Aufbau.
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6. Direkte Verfahren

A.v.Baeckmann, Institut flir Radiochemie, Kernforschungszentrum Karlsruhe

An der Entwicklung direkter Verfahren zur SpaltstofffluBkontrolle und an der
Ausfiihrung von Serviceanalysen fiir das Projekt SpaltstofffluBkontrolle waren
im Berichtszeitraum die Arbeitsgruppen Massenspektrometrie und analytische
Chemie des Europaischen Instituts flir Transurane und die Analytische Gruppe
des Instituts flir Radlochemie beteiligt.

Die Serviceleistungen erstreckten sich vor allen Dingen auf die Analysen-
proben des 2. und 3. Eurochemic-Kontrollexperiments, des 2. Alkem-Experi-
ments und des Interlaboratorium~Vergleichs. Die Ergebnisse sind in den ent-
sprechenden Experimentbeschreibungen (1-3) enthalten.

Die Entwicklung direkter Verfahren, welche nunmehr weitgehend auf die
Automatisierung der einzelnen Verfanhren ausgerichtet ist, umfaB8t zahlreiche
Arbeitsgebiete wobel die Schwerpunkte der Arbeit auf der Automatisierung der

Massenspektrometrie und der Rontgenfluoreszenzspektrometrie liegen.

Der Bericht ist in die folgenden Kapitel aufgeteilt:

6.1 Serviceleistungen
6.1.1 Serviceanalysen des Furopdischen Instituts fir Transurane im Rahmen
der Mol-Experimente k
6.1.2 Serviceanalysen der Analytischen Gruppe des Instituts fiir Radiochemie

6.2 Entwicklungen direkter Verfahren

6.2.1 Automatisierung der massenspektrometrischen Isotopenverdiinnungsanalyse

6.2.2 Automatisierung der Uran- und Plutoniumkonzentr
Rontgenfluoreszenzanalyse
6.2.3 Erarbeitung der Grundlagen fir die Automatisierung der emissionsspek-

trometrischen Isotopenbestimmung in Kernbrennstoffen
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6.2.4 Isotopenkorrelationen und

6.2.5 sonstige analytische Verfahren

Literatur
1. Kraemer R., et. al. Safeguards Techniques vol.l 83 (1970) IAEA Wien

2. Avenhaus R., et. al. KFK 1104, EUR 4570 e (1970)
3. Kraemer R., et. al. Bericht iiber das JEX-TO-Experiment in Druck (1971)

6.1.1 Serviceanalysen des Europidischen Instituts fiir Transurane im Rahmen

der Mol-Experimente

W. Bartscher, R. De Meester, K. Kammerichs, L. Koch

Europdisches Institut fiir Transurane, Karlsruhe

Im Berichtszeltraum wurde das Mol II-Experiment abgeschlossen, und der
experimentelle Teil des Mol III-Experimentes durchgefiihrt.

In der Hauptsache wurden U- und Pu-Konzentrationsbestimmungen in Pro-
ben durchgefiihrt, die Accountability-Tanks entnommen waren. Die Bestimmung
erfolgte durch massenspektrometrische Isotopenverdiinnungsanalyse. Zusdtz-
lich wurde in einigen Proben des Mol III-Experiments der Abbrand uber
Nd-148, ebenfalls durch massenspektrometrische Isotopenverdﬁnnuﬁgsanalyse,
gemessen., In einigen Produktproben wurden die U-Pu Isotopenhdufigkeiten,
sowie die Konzentrationen analysiert. Fiir Messungen der U-Pu Isotopenver-
hdltnisse wurde die Massenspektrometrie und die Q-Spektrometrie verwandt,
wahrend die Pu-Konzentrationen elektrochemisch durch Amperometrie und die

U-Konzentrationen durch Coulometrie ermittelt wurden.

Diese Methoden werden seit léngerer Zeit im Transuraninstitut zur Unter-
suchung von Testelementen und fir Nachbestrahlungsuntersuchungen der Brenn-

elemente von Forschungs- und Leistungsreaktoren angewandt (1,2).
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6.1.1.1 Beschreibung der Analysenmethoden

Durch Massenspektrometrie, kombiniert mit der Isotopenver-
diinnungstechnik, wurden die Konzentrationen an U-235, 236, 233,
Pu-239, 240, 241, 242 bestimmt. Dazu wurden Uran und Plutonium
gemeinsam als Nitratkomplex an Anionaustauschern sorbiert und von
storendem Begleitmaterial durch Waschen mit 8 M HNO3 getrennt,
Uberschiissiges Uran laB8t sich derart ebenfalls entfernen, so daf
aus einer Probe mit ungefzhrt gleichen Mengen an Uran und Pluto-
nium die Isotope beider Elemente bestimmt werden konnten. Zur
Isotopenverdiinnung wurden U-23%3% und Pu-242 als Indikatoren benutzt,
die gegen Standardprdparate des National Bureau of Standards
(NBS)/USA, doppelt geeicht waren.

Die Abbrandbestimmung erfolgte durch das stabile Spaltprodukt
Nd-148. Wieder wurde eine Isotopenverdiinnungsanalyse mit Nd-150
als Indikator angewandt. Die chemische Trennung des Neodyms geht
von der Selektivitdt seiner Komplexe mit Q-Hydroxiisobutterszure
an Kationenaustauschern aus. Die unvermeidliche Kontamination
der Proben mit natiirlichem Neodym wurde anhand des Nichtspalt-
produktes Nd-142 bestimmt und die MeBresultate entsprechend
korrigiert.

Die Eichung des Nd-150 Indikators erfolgte gegen einen Natur-
neodymstandard, der vom Zentralbiiro fiir Kernmessung, Geel, Eura-
tom, hergestellt wurde. Der Eichfehler betrug 0.6 #%.

Ungefdhr 2.5 g der Probeldsung wurde auf 50 ml aufgefiilit. In
einem Aliquot von 10 ml wurde das Pu durch Ag0 zum 6-wertigen Zu-

stand oxidiert, und nach Zugabe von Amidosulfonsdure durch
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Eisen (II)-ILosung zum 4-wertigen Zustand reduziert. Die iliber-
schiissigen Eisen (II)-Ionen wurden gegen eine eingestellte Cer-

Losung amperometrisch zurlicktitriert.

In schwefelsaurer Losung wird das 6-wertige Uran an einer Hg-
Elektrode bei -0,3%5 V gegen eine Silberchloridelektrode zum U(IV)

reduziert.

Die massenspektrometrischen Analysenmethoden fiir U, Pu und
Nd werden mit einigen Modifikationen automatisiert und bilden die
Grundlage fiir das unter 2.1 beschriebene automatische analytische

Labor.

6.1.1.2 Genauigkeit der Analysenmethoden

Die Genauigkeiten der Analysenmethoden werden in dem Abschluf3-
bericht des Mol III-Experiments beschrieben. Zusdtzlich ist aus dem
AbschluBbericht des Mol II-Experiments zu entnehmen, daB ca. 50 U~
und Pu-Konzentratlonsbestimmungen an Dissolverldsungen, die im TU-In-
stitut und von Eurochemic durchgefiihrt wurden, auf ca. 0,6 % (RSD)
flir Uran und ca. 0,7 % (RSD) fiir Plutonium iibereinstimmen. Diese Ab-
weichungen entsprechen ungefdhrt dem Doppelten der im Transuranin-
stitut liber einen lingeren Zeitraum routinemaBig ermittelten Fehler
fiir die erwdhnten Isotope. Der Unterschied berunht wahrscheinlich auf
der begrenzten Lagerfdhigkelt der Proben, die unverdiinnt in Glasam-
pullen mit Gummistopfen angeliefert wurden, wobel sich die Gummistopfen

teilweise schon in Aufldsung befanden.

Aus diesem Grunde wurde im Rahmen des Mol III-Experiments eine
neue Form der Lagerung von heiflen Proben untersucht, in dem Aliquote
verdinnter und unverdiinnter Dissolverlosungen in Al-Kapseln eingewogen
und eingedampft wurden. Die verschlossenen Kapseln wurden anschlieflend
aufgelost und die Mengen an U und Pu bestimmt. Die ersten Analysen
brachten ermutigende Resultate flir Uran, wdhrend filir die Pu-Konzentra-

tionen die Streuung der Resultate zu grof war. Dies riihrt daher, da8
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die Probenldsung zu verdiinmt und die Al-Kapseln zu dickwandig
waren. Das unglinstige Verhdltnis Al/Pu beeintriachtigte die Analyse.
Eine Versuchsreihe von 20 Proben in diinnwandigen Al-Kapseln ist

in Arbeit genommen worden.

Die Genauigkeit der Neodymanalyse konnten wir im Rahmen von
Nachbestrahlungsuntersuchungen an einem Siedewasserreaktor kon-
trollieren. Es zeigte sich, daB fiir 12 Analysen die Abweichung
zwischen der Berechnung und der Abbrandbestimmung lber Nd-148,
0,3 % (RSD) betrug (1).

Literatur zu 6.1.1
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6.1.2 Serviceanalysen der Analytischen Gruppe des Instituts fur Radiochemie

A.v.Baeckmann, E.Gantner, E.Mainka und H.Ruf

Institut filir Radiochemie, Kernforschungszentrum Karlsruhe

Im Berichtszeitraum wurden Serviceanalysen fiir das Projekt Spaltstoff-
fluBkontrolle insbesondere im Zusammenhang mit dem 2. Alkem-Kontrollexperi-
ment und dem 2. und 3. Eurochemic-Experiment ausgefiihrt. In der Hauptsache
wurden Losungen bestrahlter Kernbremnstoffe und Feinproduktldsungen auf
ihre Uran- und Plutoniumgehalte und die Isotopenzusammensetzungen analy-

siert; sowie kleine Plutoniummengen in sehr heterogenen Abfallproben be-
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stimmt. Die Mdglichkeit, die "Mischprobentechnik" bei der Uberwachung der

Eingidnge in eine Wiederaufbereitungsanlage einzusetzen,wurden experimentell

geprift (1).

Insgesamt wurden die folgenden Analysen ausgefiihrt:

244 Plutoniumkonzentrationsbestimmungen, 22 Urankonzentrationsbestimmungen,

75 massenspektrometrische Plutoniumisotopenanalysen, 13 massenspektrometri-

sche Uranisotopenanalysen, 66 (-spektrometrische Pu-238-Bestimmungen, Jje

8 massenspektrometrische Isotopenverdiinnungsanalysen von Uran und Plutonium,

32 massenspektrometrische Eichanalysen, 5 y-spektrometrische Am-241-Bestim-

mungen, sowie 40 Dichtemessungen.

— o — — e e e e mms  wmm o = —
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A 1) Cerimetrische Bestimmung von Plutonium (2)

A 2)

x>

S

Plutonium wird in salpetersaurer Losung mit Ag0 zu Pu-VI aufoxy-
diert und uberschiissiges Ag0 bei 80°C zerstsrt. In Gegenwart von
Amidosulfonsdure wird Pu-VI mit einem Uberschu8 an Eisen-II zu
Pu-IV bzw. Pu-III reduziert und der Uberschu8 an Eisen-II bzw. Pu-III
mit Cer-IV-SulfatliOsung bestimmt. Die Endpunktsanzeige erfolgt po-
tentiometrisch unter Verwendung einer Platin- und einer gesdttigten
ngsou-Elektrode.

Coulometrische Bestimmung von Plutonium (2)

In salpetersaurer Losung werden nach Zusatz von Amidosulfonsdure
Pu-IV und Pu-VI an einer Platinnetzelektrode bei +400 mV gegen ge-
sdttigte Kalomelelektrode zum Pu-III reduziert. AnschlieBend wird
coulometrisch bei +900 mV zu Pu~IV oxydiert und aus der Zahl der da-
bei aufgewandten Coulomb mit Hilfe des Faradayschen Gesetzes der

Plutoniumgehalt berechnet.

Massenspektrometrische Isotopenverdinnungsanalyse (3)

Das Verfahren wird bevorzugt zur Bestimmung von Plutonium in

Losungen bestrahlter Kernbrennstoffe verwendet.
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Zu einer kleinen, genau gewogenen Teilprobe der Analysenldsung,
welche etwa 1 bis 2 pg Plutonium enthédlt, wird eine genau bekannte
Menge Pu-242 als Spike zugesetzt, homogen vermischt, mit Hydroxyl-
amin reduziert sowle mit Natriumnitrit oxydiert und das Plutonium
aus 8 n HNO, auf einen Anionenaustauscher fixiert. Nach Elution der

3

Spaltprodukte und des Urans mit 8 n HNO3 wird das Plutonium mit

0,5 n HNO3 eluiert, das Eluat zur Trockne eingedampft und mit einem

Tropfen 1 n HNO3 aufgenommen. Ein Teil der Losungen wird auf einem
Rheniumbdndchen eingetrocknet und in einem Thermionen-Massenspektro-
meter analysiert. Aus der Isotopenzusammensetzung des Plutoniums in
der ungespikten Probe und in der gespikten Probe sowie der Isotopen-
zusammensetzung des Spikes wird der Plutoniumgehalt der Analysen-

probe errechnet.

Es wurde ein Spike verwendet, welcher aus einer Bestrahlung des
Instituts flir Radiochemie herriihrte und die folgende Isotopenzusam-

mensetzung hatte:

Isotop Gewichts%
Pu-238 0.627
Pu-239 0.200
Pu=-240 1.421
Pu-241 0.483
Pu-242 97.187
Pu-244 0.082

Die Konzentrationen der SpikelSsung wurde durch massenspektromet-
rische Isotopenverdiinnungsanalyse unter Verwendung eines NBS~Pluto-
nium-Standards 949 zu 88,248 ug Pu/g Losung & 0,110 % (1 o RSD) be-
stimmt.

Rontgenfluoreszenzanalyse (4)

Eine genau gewogene Teilmenge der Analysenldsung wird mit eiier
bekannten Menge Thorium vermischt und die Intensitd@ten der Thorium-
Lx;-Linie und der Plutonium-I103; miteinander verglichen. Anhand einer
Eichkurve wird der Plutoniumgehalt in der Ldsung errechnet.
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A 5 ) Bestimmung von Plutoniumspuren durch O~Zzhlung (5)

Die hoheren Oxydationsstufen des Plutoniums werden zunizchst
mit Hydrolxylamin zu Pu-III reduziert und dann mit Natriumnitrat
zu Pu-IV oxydiert, welches mit Thenoyltrifluorazeton in Xylol
extrahiert wird. Ein Aliquot der organischen Phase wird auf einer
Edelstahlplatte eingetrocknet und mit einem Methandurchflufzzhler
die a-Aktivitdat gemessen. Durch Vergleich mit Standards, deren
Plutoniumgehalte und Isotopenzusammensetzungen bekannt sind, wird
unter Berlicksichtigung der unterschiedlichen Isotopenzusammenset-

zung die Plutoniumkonzentration berechnet.

B 1) Oxidimetrische Bestimmung in phosphorsaurem Milieu (2)

B 2)

Die Analysenldsung wird in ein stark phosphorsaures Milieu iber-
gefiinrt. Durch die starke Verschiebung der Normal-Potentiale fir
die Uberginge Fe2+/Fe3+ und U022+/U4+ ist es unter diesen Bedin-
gungen moglich, das U022+ mit Fe2+ zu U zu reduzieren. Der
Uberschu8 an Fe2+ und Pu3+ wird durch HNO3 bei Gegenwart vom kataly-
tisch wirksamen Molybdat oxydiert. Das U4+ wird nach Zugabe von ver-
diinnter Schwefelsdure mit K20r207 titriert. Als Indikator dient
Bariumdiphenylaminsulfonat. Die Anwesenheit von Plutonium stért

diese Bestimmung nicht.

Massenspektrometrische Isotopenverdiinnungsanalyse (3)

Zu einer kleinen, genau gewogenen Tellprobe der Analysenlidsung,
die etwa 100 pg Uran enthilt, wird eine genau bekannte Menge U-23%3
als Spike zugesetzt und homogen vermischt. Die Losung wird mit kon-
Zentrierter HNO; auf 8 n eingestellt und lber eine Anionenaustau-
schers&dule gegeben. Nach Elution der Spaltprodukte mit 3 ml
8n HNO3 werden einige Tropfen der Uranfraktion aufgefangen, einge-
trocknet und der Riickstand mit einem Tropfen 1 n HNO3 aufgenommen.
Ein Teil der 1Ldsung wird auf einem Rheniumbandchen eingetrocknet
und in einem Thermionen-Massenspektrometer analysiert. Aus den
Isotopenzusammenset zungen des Urans in der ungespikten Probe und
in der gespikten Probe sowie aus der Isotopenzusammensetzung des

Spikes wird die Urankonzentration der Analysenprobe errechnet.
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Es wurde ein Spike der folgenden Isotopenzusammensetzung ver-

wendet

Isotop Gewichts%
U-233 99,654
U~-234 0,237
U-235 0,013
U"' 238 O s 096

Die Konzentration der Spikelosung wurde durch massenspektrome-
trische Isotopenverdiinnungsanalyse unter Verwendung eines NBS~Uran-
oxid-Standards 950 zu 952,1 pg U/g Losung bestimmt.

B 3) Rontgenfluoreszenzanalyse (4)

Eine genau gewogene Tellmenge der Analysenldsung wird mit einer
bekannten Menge Thorium vermischt und die Intensitat der Thorium-Lai-
Linie und der Uran-I&j-Linie miteinander verglichen. Anhand einer
Eichkurve wird der Urangehalt in der Ldsung errechnet.

C 1) Plutonium, massenspektrometrisch

c2)

Nach Vorabtrennung der Verunreinigungen am Anionenaustauscher
werden ca. 1 ug Plutonium auf einem Rheniumbdndchen eingetrocknet
und in einem Thermionen-Massenspektrometer (MS 5, AEI) analysiert.
Es werden die Massenverhidltnisse Pu-240/Pu-239, Pu-241/Pu-239 und
Pu-242/Pu-239 bestimmt. Aufgrund einer Eichung mit einem NBS-Stan-
dard 949 war der Massendiskriminierungsfaktor zu l,OOé/ME ermittelt
worden. Die Bestimmung des Massenverhdltnisses Pu-238/Pu-239 er-
folgte durch G-Spektrometrie.

Plutonium-238, Q~spektrometrisch

Nach Abtrennung der Spaltprodukte, des Americiums und der ibrigen
Verunreinigungen durch Trennung am Anionenaustauscher oder mittels
Thenoyltrifluorazeton-Extraktion aus 1 n HN03, werden ca. 1 ug des
Plutoniums aus NH,Cl-haltiger, schwach salzsaurer Ldsung auf ein
Platinpldttchen elektrodeponiert. Nach kurzem Erhitzen in der offenen
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Flamme werden die Spektren des Plutoniums auf dem Plattchen mit
einem Oberflichensperrschichtzdhler aufgenommen. Aus diesen Spek-
tren werden die Aktivitdtsverhdltnisse Ap,.p38 24 A(pu-239 + Pu-240)
errechnet, worauf unter Verwendung des aus der massenspektrometri-
schen Bestimmung bekannten Pu-239/Pu-240-Verhdltnisse das Pu-238/
Pu~-239-Verhdltnis errechnet werden kann. Aus den so ermittelten
Pu-238/Pu~2%9-Verhiltnissen und den durch Massenspektrometrie er-
mittelten Pu-240/Pu-239, Pu-241/Pu-239 und Pu-242/Pu-239-Verhdltnis-

sen wird die Isotopenzusammensetzung errechnet.

C 3) Uran, massenspektrometrisch

Nach Abtrennung der Verunréinigungen durch eine Methylisobutyl-
keton- Extraktion als salzsaurer Ldsung und Rlickextraktion mit ver-
diinnter Salpetersdure werden ca. 1 ug Uran auf einem Rheniumbéndchen
eingetrocknet und in einem Thermionen-Massenspektrometer (MS 5, AEI)
analysiert. Es werden die Massenverh#dltnisse U-234/U-238, U-235/
U-23%8 und U-236/U-238 bestimmt und daraus die Isotopenzusammen-

setzung errechnet.

D) Bestimmung der Am-24l1-Konzentrationen durch y-Spektrometrie

Nach Abtrennung des Plutoniums aus 8 n HNO3 am Anionenaustauscher,
wird in einem Aliquot des Eluats das Am=-241 durch y-spektrometrischen
Vergleich mit einem Am-241-Standard der IAEA, Wien,iiber die Linie bei
59,57 keV bestimmt.

Literatur zu 6.1.2
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6.2.1 Automatisierung der massenspektrometrischen Isotopenverdiinnungsanalyse

M.Wilhelmi, W.Beyrich, F.Gérin; L.Koch, M.Romkowski und H.A.Tasman

Europaisches Institut fiir Transurane, Karlsruhe und

Institut fiir Radiochemie, Kernforschungszentrum Karlsruhe

6.2.1.1 Einleitung

Flir die Bestimmung von Uran und Plutonium in Kernbrennstoffen
werden massenspektrometrische Messungen kombiniert mit Isotopenver-
diinnungsanalyse seit Jahren angewendet. Dieses Verfahren gestattet,
sowohl die Uran- und Plutoniumkonzentrationen wie auch die Isotopen-

zusammensetzung quantitativ zu bestimmen.

Fir die instrumentelle SpaltstofffluBkontrolle soll die massen-
spektrometrische Isotopenverdiinnungsanalyse (IVA) automatisiert
werden (1). Vorteile eines automatischen ProzeBablaufs sind der ge-
ringe Personalbedarf, die Verfalschungssicherheit der Analyse, eine
verbesserte Objektivitdt der Analysenergebnisse, d.h. individuelle
Fehler werden ausgeschaltet, und die wesentliche bessere Ausnutzung
der Anlage (z.Zt. werden im 9h-Betrieb 2-3 Proben tZdglich gemessen,
Ziel sind 48 Proben tdglich im 24 h-Betrieb).

Durch die Automatisierung des Prozesses wird es ferner mdglich,
der Kontrollinstanz lediglich die benctigten Analysendaten zur Ver-
fligung stellen zu kdnnen, ohne Material als Probe abgeben zu miissen.
Das hat den Vorteil, daB andere Daten, wie Reaktor- und Brennelement-
auslegung oder Reaktorbetriebsdaten, die aus den Proben gewonnen
werden koénnen, nicht offenbart werden. Durch den geringen Personal-
bedarf wird auBerdem eine unbefugte Weitergabe von Informationen

weitgehend vermieden.

Die einzelnen Schritte, die aus Probenahme, chemischerAufbereitung,
Massenspektrometrie und Datenverarbeitung bestehen, werden unabhingilg

voneinander automatisiert, wobel Erfahrungen genutzt werden, die im
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Laufe mehrerer Jahre bei der manuellen Verarbeitung und Messung
mehrerer tausend Proben in unserem Institut gewonnen wurden. Dieser
Bericht beschreibt Untersuchungen, Planungsarbeiten und die Ausar-
beitung der Konzepte die bis Ende 1970 dufchgefﬁhrt wurden. Einen
Uberblick iiber den Stand der Arbeiten zu diesem Zeitpunkt wird in
Abschnitt 6 gegeben. Die bei der automatisch arbeitenden massenspek-

trometrischen IVA ablaufenden Prozesse sind in Abb.l wiedergegeben.

6.2.1.2 Die Probenvorbereitung

In der gptomatisch arbeitenden Probenahme (APN) soll die hochak-
tive Originalldsung, wie bei manueller Verarbeitung, verdiinnt und aus
dieser Verdiinnung, die fiir massenspektrometrische Messungen benctigte

Probemenge abgewogen werden.

Da bei der chemischen Aufarbeitung der Proben eine Ausbeute von
ca. 25 % des Plutoniums erzielt, flir massenspektrometrische Messungen
aber ca. 5 x 10™7 g Plutonium in Jjeder Probe benctigt wird, s¢llten
2 X lO"6 g Pu in Jeder die APN verlassenden Probe enthalten sein.

1 ml der Originalprobe und entsprechend ihrem Plutoniumgehalt 50
bis 1000 ml 8 M Salpetersdure werden méglichst genau gewogen und ver-
mischt. Fir Parallelbestimmungen werden aus jeder Originalldsung zwel
Verdiinnungen hergeétellt, aus Jeder Verdinnung fiir die IVA wiederum
zwel Aliquote von ca. 1 ml gewogen. Probe, Verdiinnungsmittel und ver-
diinnte Probe werden auf jJeweils f 0,1 %o genau bestimmt, um den hohen

Anforderungen an die Analysengenauigkeiten zu entsprechen.

Diese LUsungen werden entweder sofort weiter verarbeitet oder, falls
ein léngérér Tfanspéft oder lLagerung erforderlich, eingedampft und
staubdicht verschlossen. Als Wige- und TransportgefidBe sollen Aluml-
niumbehdlter dienen, die im nachfolgenden ProzeB vor der Probenaufbe-
reitung gemeinsam mit der eingedampften Probe aufgeldst werden konnen.
Dadurch vermeidet man die bei der Aufbewahrung von Proben beobachteten

Storungen, wie Radiolyse, Polymerisation, u.d.

In der automatisch arbeitenden chemischen Aufbereitung {ACA) sollen
die Proben mit dem flir die IVA bendtigten Indikator (in der Regel U-233
und Pu-242) gemischt und Uran und Plutonium an Anionenaustauscher aus

der Bremnstoffldsung abgetrennt werden.
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Von den in der APN aus Jeder verdiinnten Losung entnommenen 2 Pro-
ben wird fiir die IVA jeweils eine mit Indikator versetzt. Die Indika-
torldsung wird zuvor analog der Proben in Aluminiumkapseln auf
+ 0,1 %. genau eingewogen, eingedampft und verschlossen. Alle Proben,
mit und ohne Indikator durchlaufen als Parallelbestimmungen den ge-

samten Aufbereitungsprozess.

Um Probe, Indikator und die Behdlter aufzuldsen, werden ca. 25 ml
mit Quecksilbernitrat versetzte 8 M Salpetersdure bendtigt. Zur homo-
genen Vermischung der Isotope werden die salpetersauren Losungen zu-
nichst mit Hydroxylamin bei 60°C reduziert und anschliefiend bei Raum-
temperatur mit Natriumnitrit oxydiert. Danach wird das Uran und Plu-
tonium an Anionenaustauscherharz adsorbiert, von der Losung abfil-
triert und Verunreinigungen sowie ein Uraniiberschu8 mit maximal 10 ml
8 M Salpetersdure aus dem Harz ausgewaschen. Mit 3 bis 5 ml 0,35 M
Salpetersdure wird das restliche Uran und Plutonium VOMm Harz eluiert.

Zur Einstellung einer Konzentration von 10'6 g/ml und bestimmter Aci-
ditdt wird das Eluat zur Trockne eingedampft und in ca. 0,1 ml 1 M Sal-
petersiure wieder aufgeldst. Dieser Tropfen wird auf ein Probentriger-

bindchen des Massenspektrometers aufgebracht.

Die Prozesse, dle in der APN und ACA ablaufen sollen, wurden unter-
sucht und in ca. 400 Bewegungsabldufe unterteilt. Dabel zeigte sich,
dal wenige Typen verschiedener Bauelemente, jeweils mehrfach einge-
baut, genﬁgen; um alle bendtigten Operationen auszufiihren. Das Kon-
zept sieht vor, da8 verschiedene Drehtlische jeweils reichlich einen
Tagesverbrauch an Wegwerfteilen wie WiagegefzBe, Spritzen, Flaschchen
etc. fassen. Diese werden auf engstem Raum zusammengefafit, d.h. zum
Beispiel spiralformig angeordnet. Die Drehtische beftrdern die Weg-
werfteile durch schfittweiée Bewegungen an eine bestimmte Arbeits-
position. Greifer dienen zum Transpoft der WigegefdBe und Spritzen.
Sie miissen Bewegungen sowohl in vertikaler wie in horizontaler Rich-
tung ausfihren. Die Endstellung dieser Bewegungen wird genrau
vorgegeben. Fir dle Zugabe von Ldsungs- und Reaktionsmitteln werden
Dosierpumpen verwendet. Zum Abwdgen der Proben dient eine automatisch

gesteuerte Analysenwaage mit digitaler Datenausgabe. Sie ist mit

einer schwenkbaren Gef&dBabhebevorrichtung ausgestattet.
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Ein FlieBschema mit den einzelnen Prozefschritten zeigt Abb. 2a
und die erforderlichen Bauelemente Abb. 2b.

Beschreibung der geplanten automatisch arbeitenden Probenahme (APN)

Eine Skizze der Anlage zeigt Abb. 3

Ein Greifer A entnimmt einem Vorratslager (Drehtisch) ein ca.
2 ml fassendes Aluminium-WigegefdB und stellt es auf die herausge-
klappte Abhebevorrichtung der Waage. Das WiagegefdB wird auf die
Waagschale gebracht und gewogen. Die Gewichtsangabe wird in den an-

geschlossenen Prozefirechner eingespeist.

Einem zweiten Greifer B, der mit einem hydraulisch arbeitenden
Kolben Qon etwa 1,5 ml Hubraum ausgestattet ist, wird aus einem an-
deren Vorratslager der mit einer Nadel versehene Zylinder einer
Einwegspritze fest aufgedriickt. Greifer B bringt die Spritze ﬁSer
eine in der Bodenplatte der Box befindliche kleine Offnung, unter
der sich das Flaschchen mit der Originalprobe befindet. Transport
und Aufbewahrung der Originalproben auBerhalb der Arbeitsbox sollen
eine Kontamination vermeiden helfen. Greifer B senkt sich und
driickt die Nadel durch dile Gummikappe des Probeflidschchens. Ca. 1 ml
der Originalprobe werden in die Spritze*hochgesogen. Danach hebt
sich Greifer B und transportiert die in der Spritze befindliche
Probe bis zu einem Punkt iiber dem auf der Abhebevorrichtung befind-
lichen Wigegefdf. Um Abtropfen der hoghaktiven Ldsung zu vermeiden,
wird die Ansaugung wihrend des Transports in sehr geringem Umfang
fortgesetzt. Die Probe wird in das GefaB eingefiillt. Dabei durch-
stoft die Nadel einen iiber dem GefdB laufenden Filterpapierstreifen,
der evtl. an der Nadelspitze haftende Tropfen aufsaugt. Anschlies-
send stoBt der Greifer B die Spritze mit der Nadel in ein Abfalloch
ab. Die Abhebevorrichtung bringt das WidgegefdB8 mit der Probe auf
die Waagschale, Die Gewichtsangabe, Jjetzt Bruttogewlcht von Wigege-
fdaf und Probemenge, wird wieder in den ProzeBrechner eingespeist.

Danach klappt die Abhebevorrichtung wieder heraus.

Greifer A hebt das WigegefdB auf und 18B{ es in die unter einer
Offnung in der Bodenplatte befindliche Flasche mit dem abgewogenen
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Verdiinnungsmittel fallen. Diese Flasche steht auf einem Vibrator,
so daB konzentrierte Probe und Verdinnungsmittel gut durchmischt

werden.

Dieser Prozef wird wiederholt und eine zweite Verdlinnung her-

gestellt.

AnschlieBend wird der gesamte Vorgang nochmals wiederholt, nur
daB jetzt nicht die Originalprobe, sondern die verdiinnten Proben
entnommen und gewogen werden. Aus Jjeder Verdiinnung werden zwei
Parallelproben abgewogen. Die Aluminium-GefaBe mit den verdinnten,
abgewogenen Proben werden von Greifer A nacheinander auf ein Trans-
portband gesetzt, auf dem die Gefdfle zum Eindampfen der Proben durch
einen mit einem Geblédse ausgestatteten Ofen laufen. Am Ofenausgang
werden die WiagegefdBe, die nun die vollig eingetrockneten Proben

enthalten,nacheinander mit einer TubenschlieBmaschine verschlossen.

Die aus Jeder Originalprobe hergestellten 4 Parallelproben wer-
den fiir den Transport zur Aufarbeitungsanlage gemeinsam in ein
Kdstchen gesetzt, dem die Lochkarten mit den Daten, wie Identifi-

zierung der Proben und Gewichtsangaben beigefiigt werden.

Die gesamte Anlage wird in einer Box installiert. Vorratslager
und Transportweg fiir die Flaschchen mit den Originalproben sowie die
ebenfalls unterhalb der Box angebrachten Abfallbehdlter werden
auBerdem mit Blel abgeschirmt.

Die Vorratsteller fiir Spritzen, WiagegefidBe, Verdiinnungsmittel etc.
umfassen jeweils einen Tagesbedarf (+ 20 % als Sicherheit) und werden
taglich von Hand aufgefiillt. Aus preislichen Erwidgungen soll die An-
lage durch festprogrammierte Hardware gesteuert werden. Es wird eine
Ablaufsteuerung gewdhlt, da Zeitsteuerung fiir eine so komplizierte An-
lage unglinstig ist. Der Antrieb erfolgt hydraulisch oder hydropneuma-
tisch,da beflirchtet werden muB, daB8 Elektromotoren in der aggressiven

Salpetersdure-Atmosphire auf die Dauer nicht zuverlidssig arbeiten.



6.2.1.2.2

Fiir Konstruktion und Bau dieser Anlage wurden Angebote von In-
dustriefirmen eingeholt. Verschiedene Waagen wurden getestet und
eine Mettler-Waage Typ H20E Spezial mit Digital Volimeter ange-
schafft. Dieser Waage wurde eine GefdBabhebevorrichtung eingebaut.

Flr das VerschlieBen der AluminiumgefdBe wurde eine TubenschlieB-

maschine Typ 08.1 der Fa. Wundt beschafft und getestet.

Beschreibung der geplanten automatisch arbeitenden chemischen Aufbe-

reitung der Proben (ACA)

Auf einem mit einem Vibrator fest verbundenen Heizblock werden
vier fiir die Verarbeitung der vier Parallelbestimmungen einer Probe
vorgesehene Reaktionsgefdfe gestellt. In das 1. Reaktionsgefidfl wird
elne Kapsel mit Probe aus der 1. Verdiinnung und eine Kapse% mit In-
dikator, in das 3. ReaktionsgefdB eine Kapsel mit Probe aus der
2. Verdiinnung und eine Kapsel mit Indikator gegeben. In das 2. und
4. ReaktionsgefdB kommen jeweils nur die Kapseln mit den Paral=-
lelproben aus den beiden Verdiinnungen. Aus einer Dosierpumpe laufen
iiber einen Vierwegehahn in jedes Reaktionsgefidfl tropfenweise 25 ml
mit Quecksilbernitrat versetzte Salpeterszdure. Bis zum Einsetzen
der Reaktion wird auf ca. 60°C aufgewdrmt. Um eine zu hefiige Reak-

tion zu vermeiden, schaltet die Heizung danach ab.

Nach 30 Minuten ist der ILOsevorgang beendet, die Helzung und der
Vibrator werden eingeschaltet. Aus einer zweiten Dosierpumpe wird
iber einen Vierwegehahn das Reduktionsmittel zugesetzt, die Heizung
wieder ausgeschaltet und aus einer weiteren Dosierpumpe wiederum
liber einen Vierwegehahn Oxydationsmittel zugegeben. Diese Prozef-

schritte laufen zeitgesteuert ab.

Fir die nachfolgende Abtrennung des Urans und Plutoniums am An-
ionenaustauscher aus der Losung sind die Planungen noch nicht abge-

schlossen.

Die Trennung erfolgt z.Zt. noch in Kolonnen. Hierfiir wurde eine
automatisch arbeitende Trennanlage konstruiert und befindet sich im

Bau (s. Abb. 4).
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In ein die vier Parallelproben fassendes Gestell werden die mit
Austauscherharz gefiillten Trennsidulen gesetzt. Die Probenldsungen
werden in die Kolonnen gegossen. An jeder Kolonne wird etwa 1 cm
ilber dem Fiillstand des Harzes eine Fotodiode angebracht, die den
Pegelstand der Fliissigkeit {iber dem Austauscher anzeigt. Sie gibt
das Signal zum Nachfﬁilen.

Aus 2 Dosierpumpen werden iliber Vierwegehdhne die Spiilfliissig-
keiten in die Kolonnen gegeben. Auf vier Schienen riicken je funf
Auffanggefdfie vor, deren Vorschub durch die Anzahl der Nachfiil-
lungen geregelt wird. In den letzten Gefdflen werden die U-Pu-Frak-
tionen aufgefangen. Die Kolonnen und alle anderen Fraktionssammler

werden in den Abfall gegeben.

Zur Vereinfachung des Prozesses ist die Anwendung eines Ver-
fahrens geplant, bei dem das Harz in das Reaktionsgefdfl zu der Lo~
sung gegeben und mit dieser vermischt wird und nicht die Losung
auf eine Kolonne. Das ReaktionsgefdB wird am Boden mit einem Aus-
lauf versehen, dessen Spitze nach dem Mischen abgebrochen wird, so
da3 die Idsung vom Harz ablaufen und anschlieBlend Uran und Pluto-

nium mit Splilfliissigkeit vom Harz gewaéchen werden kann.

Fiir die Konzeption dieses VerfahrenS sind noch einige experi-
mentelle Untersuchungen notwendig, da die Dichte der Losung durch
das Aluminiumnitrat so hoch ist, daB das Harz an der Oberfliche
schwimmt. Es ist zu untersuchen, ob eine gute Trennung auch dann
erreicht wird, wenn man die LSsung soweit verdinnt, bis das Harsz

sich in dem Reaktionsgef&dB unten absetzt.

Die GefidBe mit den U-Pu-Ldsungen werden nacheinander durch
einen mit Gebldse ausgestatteten Ofen gefiihrt und die Proben zur
Trockne eingedampft. Nach dem Verlassen des Ofens bleiben die Ge-
fdBe mit den eingetrockneten Proben auf einem vibrierenden Heiz-
block. Aus einer Dosierpumpe wird iiber einen Vierwegehahn in Jede
Probe ca. 0,1 ml 1 M Salpetersidure getropft. Mit Mikropipetten wer-
den die aufgeldsten Proben auf vier in einer Heizschiene genau ein-
Justierte Verdampferbindchen der Probentriger getropft. pie Heiz-

schiene transportiert die Probentrager zum Hochvakuum-Schleusensystem.
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6.2.1.3 Das Hochvakuum-Schleusensystem

Das Hochvakuum-Schleusensystem soll zum Vorausheizen der Proben
und zum Einschleusen der Bandchen in die Ionenquellen des Massen-
spektrometers dienen. Hierzu wurde ein Konzept ausgearbeitet, Ange-~
bote eingeholt und das System bestellt. Folgende Beschreibung des
Hochvakuum-Schleusensystems zum Vorausheizen und Einbringen der
probebeschickten Biandcheneinheiten in die Thermionenquelle des Mas-

senspektrometers dient als Grundlage fiir den Aufbau der Anlage: .

6.2.1.%.1 Die Schleusenkammern

Das Schleusensystem besteht aus drei linear angeordneten,durch
Ventile voneinander getrennten Hochvakuum-Kammern und ist iiber die
mittlere, die Schleusenkammer, mit der Thermionenguelle des Massen-

spektrometers verbunden.s. Abb. 5,

Wahrend die 1., die Vorheizkammer und die 3., die Sammelkammer
zum Ein- und Ausschleusen der Kassetten beliiftet und wieder evaku-
iert werden, wird die mittlere Kammer stets unter Hochvakuum
(pfrlO'6 Torr) gehalten. Vorheiz- und Sammelkammer sind mit Pumpen
versehen. Die Schleusenkammer wird iiber das wadhrend der Messung
offene Ventll zur Sammelkammer abgepumpt. Ein Flansch zum Anschluf
einer weiteren Pumpe ist an der Schleusenkammer vorgesehen. Zum
Auffangen der in der Vorheizkammer anfallenden Verunreinigungen, ist
diese iiber ein automatisch arbeitendes Ventil mit einem Kiihlfinger
versehen. Zum Reinigen kann das Gesamtsystem im Bedarf{sfall, aus-

geheizt werden.

6.2.1.3.2 Ausheizen der Proben und Messen

Die Probentridger, auf deren Verdampferbzdndchen die Proben aufge-
tragen sind, verlassen die ACA und werden von der Heizschiene ge-
nommen und in Schlitten gesetzt. Die z.Zt. im Handbetrieb verwende-
ten Schlitten sind flir den automatischen Betrieb ungeeignet und

werden umkonstruiert.

Jeweils vier Schlitten, die die vier Parallelproben enthalten, werden
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zur gemelinsamen Behandlung in einer Kassette zusammengefafBt. Um
Crosscontaminationen zu vermeiden, werden in der Kassette zwischen

den einzelnen Probentridgern Trennwidnde vorgesehen.

Eine gefilillte Kassette wird zundchst von einer Vorratsposition,
die sich im Handschuhkasten befindet, in die Vorheizkammer des Hoch-
vakuumschleusensystems befdrdert. Die Vorheizkammer wird evakuiert
und die Bandchen in Abhdngigkeit vom Druck, der 10"2 Torr nicht
Uberschreiten soll, langsam hochgeheizt. Die Verdampferbindchen
werden bis je ca. 1 A, die Tonisierungsbéandchen bis je ca. 6 A bei
einem Enddr'uck510-6 Torr ausgeheizt.

Der Ausheizvorgang dauert insgesamt nicht langer als ca. 1,5

bis 2 Stunden.

Nach Beendigung der Vorausheizung wird die Kassette in die
Schleusenkammer befordert. Damit die Schlitten bereits bei Beginn
der Messungen im vorgeheizten Zustand vorliegen, werden die in der
Schleusenkammer befindlichen Schlitten nacheinander auf die em-

pirisch zu bestimmende Betriebstemperatur vorgeheizt.

Zur massenspektrometrischen Messung werden die einzelnen Schlit-
ten mit den Probentrédgern mittels einer Hubstange zeitlich nachein-
ander in die Thermionenguelle des Massenspektrometers befdrdert und
dort genau positioniert. Die Hubstange ist gegen das Potential der
Ionenquelle (3KV) gut isoliert. Nach Beendigung der Messung wird
der Schlitten wieder in die Kassette zuriickgefihrt.

Wenn alle Proben gemessen sind, wird die Kassette von der
Schleusenkammer in die Sammelkammer beftrdert. Das Ventil zwischen
Schleusen~- und Sammelkammer wird geschlossen, die Sammelkammer be-
liiftet und die Kassette in einen angeschlossenen Handschuhkasten

ausgeschleust.



-128-

6.2.1.3.3 Der zeitliche Ablauf

Die Messung der Proben in der Thermionenquelle wird durch den
ProzeBrechner gesteuert. Die MeBdauer bestimmt den zeitlichen Ab-
lauf aller Vorgidnge im Hochvakuum-Schleusensystem. Die einzelnen
Schritte des Prozesses werden auch in der Hochvakuum-Schleuse ab-
laufgesteuert. Mehrere Kassetten durchlaufen gleichzeitig das
Hochvakuum-Schleusensystem, und zwar so, dafl die zum Messen der
Proben einer Kassette bendtigte Zeit zum Ausheizen der Proben der
ndchsten Kassette genutzt wird. (Wahrend des Aufheizens der zu
messenden Schlitten in der Schleusenkammer, wird die bereits ge-
messene Kassette aus der Sammelkammer ausgeschleust und diese
wieder evakuiert, sodafB bei Beginn der Messung das Ventil zwischen

Sammel- und Schleusenkammer gedffnet werden kamn). s. Abb. 6

Anhand eines als Leuchtschaltbild ausgebildeten FliefBschemas

konnen die im System ablaufenden Vorgange kontrolliert werden.

6.2.1.4 Das automatisch arbeitende Massenspektrometer (AMS)

6.2.1.4.1 Die Hardware zur Steuerung und Messung wurde bereits 1968 konzipiert
und bestellt und in der Zwischenzeit von der Herstellerfirma ge-

fertigt.

6.2.1.4.2 Fur die Ausarbeitung einer Software zur Steuerung, Messung und Auswer-
tung wurde fiir die AuWSomatisierung unseres Massenspektrometers, der
Ablauf einer massenspektrometrischen Messung untersucht. Die bel

einer Uran/Plutonium-Messung aufeinander folgenden Schritte sind:



-129-

AUFHEIZUNG DES IONISIERUNGSBANDCHENS
VORHEIZEN DES VERDAMPFERBANDCHENS

FOKUSSIEREN AUF DIE MASSE 187 (RHENIUM)

AUFHEIZEN DES VERDAMPFERBANDCHENS -

FOKUSSIEREN AUF URAN

PRUFEN DER INTENSITAT UND STABILITAT schlecht
DES IONENSTROMS .

& gut
1. URANMESSUNG
HOHER HEIZEN DES VERDAMPFERBANDCHENS
FOKUSSIEREN AUF PLUTONIUM

PRUFEN DER INTENSITAT UND STABILITAT gut
DES IONENSTROMS

l schlecht
FOKUSSIEREN AUF URAN

PRUFEN DER INTENSITAT UND STABILITAT ==
DES IONENSTROMS

l gut schlecht

2. URANMESSUNG
HOHER HEIZEN DES VERDAMPFERBANDCHENS g
schlecht

FOKUSSIEREN AUF PLUTONIUM

PRUFEN DER INTENSITAT UND STABILITAT—
DES IONENSTROMS

l gut

1. PLUTONIUMMESSUNG -~

&

Das Verdamperbindchen wird héher geheizt und dabei gepriift, ob weitere
Uran- und Plutonium-Messungen mbglich sind. Sie werden ggf. wiederholt.
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Jeder einzelne dieser Schritte beinhaltet eine Reihe von Steuer-
vorgangen, die in einem Flieflschema im Anhang wiedergegeben sind.
Mit Hilfe dieses Ablaufdiagramms soll ein Steuer- und MeBprogramm
erarbeitet werden, das es gestattet, das Massenspektrometer voll-
automatisch zu betreiben und die Isotopenhdufigkeitsanalysen mit
mindestens der gleichen Genauigkeit zu messen, wie im manuellen
Betrieb. Erfahrungswerte, die beim manuellen Betrieb zweier Massen-
spektrometer des gleichen Typs in unserem Institut gesammelt wurden,

sind in Tab. 1 wiedergegeben.

Angebote zur Ausarbeitung dieser Software wurden eingeholt und

die Bestellung ausgearbeitet.

6.2.1.5 Automatische Auswertung der massenspektrometrischen Messungen

Die manuelle Auswertung massenspektrometrischer Messungen durch
Interpolation und Ausmessen der Schreibstreifen ist zeitraubend und

mit vielen Fehlerquellen behaftet.

Bis zur Pertigstellung des automatisch arbeitenden Massenspektro-
meters wurde deshalb als ZwischenlOsung ein Digitalvoltmeter
'"DATAPRINT' beschafft,und hierfiir im Europidischen Institut fiir Trans-
urane ein Programm fiir die IBM 1130 geschrieben und erprobt.

Der Programmablauf ist in Abb. 7 wiedergegeben. Eine Programm-

beschreibung wurde verdffentlicht (2).

Die Ubereinstimmung M % = é—i-g 100 zwischen a = analog {manu-
ell) und d = digital ausgewerteten Ergebnissen betridgt sowohl fiir Uran

wie auch fiir Plutonium fiir die Isotopenverhialtnisse R:

R 1 bis 0,1 0,1 bis 0,01 ¢0,01
] 0,17 0,48 2,1

i Mi % Mi = das Verhidltnis der iten
wobei M%= -Speee- Messung \

Anzahl der Messungen

(]
It
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6.2.1.6 Uberblick iiber die bis Ende des Jahres 1970 durchgefilhrten Arbeiten

6.2.1.6.1 Die in Abschnitt 6.2.1.2.1 beschriebene automatisch arbeitende
Probenahme wurde in ihren Einzelheiten untersucht, ein Konzept fiir
den Aufbau der Anlage ausgearbeitet und Angebote eingeholt. Die
automatisch arbeitende Waage und die Tubenschlief8maschine wurden

beschafft und getestet.

Flir den Bau der in Abschnitt 6.2.1.2.2 beschriebenen automatisch
arpveitenden Probenaufbereitung wurde ein Konzept ausgearbeitet.
Untersuchungen zur Probenstabilisierung und fir die Al-U-Pu-Tren-

nung sind noch nicht abgeschlossen.

6.2.1.6.2 Die in dem in Abschnitt 6.2.1.3 beschriebenen Hochvakuum-Schleusen-
system ablaufenden Vorginge wurden untersucht und ein Konzept zum
Bau des Systems ausgearbeitet. Angebote wurden eingeholf und die
Anlage bestellt. Sie soll im April 1972 an das Massenspektrometer

angebaut werden.

6.2.1.6.3 Mit dem Massenspektrometer Typ CH5 VARIAN-MAT wurden wihrend des
Berichtzeltraums' stadndig Messungen durchgefiihrt. Fir das in Ab-
schnitt 6.2.1.4 beschriebene automatisch arbeitende Massenspektro-
meﬁér wurde die Hardware bereits im Jahre 1969 fertiggestellt. Fir
die Erstellung der Software wurde der Mefivorgang fiir Uran und Plu-
tonium untersucht und ein Ablaufdiagramm ausgearbeitet. Angebote

zur Ausarbeitung des Programms wurden eingeholt.
6.2.1.6.4 Das in Abschnitt 6.5 beschriebene Programm zur automatischen

Auswertung der massenspektrometrischen Messungen konnte fertigge-

stellt werden. Tests und Vergleichmessungen wurden durchgefiihrt.

Literatur zu 6.2.1.

1. Wilhelmi M. et. al. Safeguards Techniques vol.II, 165’
TAEA Vienna (1970)
2. Tasman H.A., EUR 4476e (1970)
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Tab. 1 {Ubliche Genauigkeiten bei manuellen Messungen mit unseren Massen-

spektrometern Typ CH5 (VARIAN-MAT)

1.

Folgende Proben wurden gemessen:

a) Uran- und Plutonium-Mischungen, wobei 1-100 ng auf das Bénd-
chen aufgetragen wurden und

b) Neodym mit einer Probenmenge von 1-10 ng (1 ng = 10-9g).
Die Parameter der Ionenquellenjustierung waren so optimalisiert,
dafl eine JIonenausbeute von mindestens 1-2 x ZLO'4 amp/g U erreicht

wurde.

Gemessen wurden die Isotopenverhdltnisse:

It

233 bis 236)
238 bis 242)

140 bis 152)

a) Uy /U =238 (1
Puj/Pu-239 (1
Nd;/Nd-148 (1

L]

Die MeBergebnisse erreichten folgende Genauigkeiten (1 o RSD)

der Isotopenverhaltnisse R:

R 1 0,1 0,01 0,001
o(®%) T 0,05 T o.1 t o5 togt)
5
i - N
wobel ¢ = -Z--gfi___?z-— M n=28 Scans

MeBzeit

Die Verweilzeit einer Probe innerhalb der Ionenquelle zur Durch-
fihrung der fiir die geforderte Genaulgkeit notwendigen Messungen

betrug maximal 30 min.

+) Fiir Uran konnte dieser Wert leicht um eine GréB8enordnung unter-

boten werden.
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Steuerungsprogramm

_fuar die Messung einer U, Pu - Probe

Symbole: Operationen :

Entscheidungen: ;/” ™

H

N

Bezeichnungen : Ausgan gssfe/)bﬁ?én:
t : Zeit Jr = O
Jz : Heizstrom Ionisierungsé. I = 0
Fp:  —u—  Verdompferb. o = en”
P : Druck messanz.(Penning) V=0
V' :Hochspannung Jonenguelle U =0
U: —v—  SEV RE=aus’
RE: Registriereinrichtung H =0, Spannungs-
7/ : Stellung Totolionenstrom versorgung eimn.

SEV —w—  Multiplier
H : Mognetfeld sidrke
Fr 1 Fonenstrom am 71 gemessen
Fs : — 1 — —u—SFY —a—

Anmerkun\g_:

Die notwendigen Anpassungen der £ mpfindlich keits bereiche
der Registriereinrichtung an den Jonenstrom wurden in

dos Schema nicht mit aufgenommen.
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6.2.2 Automatisierung der Uran- und Plutoniumkonzentrationsbestimmung durch

Rontgenfluoreszenzanalyse

A. von Baeckmann, J. Neuber und E. Gantner

Institut fir Radiochemie, Kernforschungszentrum Karlsruhe

6.2.2.1 Einfithrung

Kernbrennstoffe werden nicht nur aus wirtschaftlichen Griinden
scharfen Kontrollen unterworfen, sondern auch, um die unerlaubte Ent-
nahme von Spaltstoffen zu ihrer nichtfriedlichen Verwendung zu ver-
hindern oder mindestens zu entdecken. Besonders aus dem letztgenann-
ten Grunde sind umfangreiche KontrollmaBnahmen erforderliich. Um die-
se zu vereinfachen, ist die Entwicklung von bedienungsfrei arbeiten-
den Analysenautomaten, welche zuverlidssig und verfdlschungssicher mit
hinreichender Genauigkeit die Analysenwerte ermitteln, von groSem
Interesse. Die Rontgenfluoreszenzspektrometrie erschien uns flir die
automatische Bestimmung von Uran und Plutonium in Losungen von Kern-
brennstoffen_besonders erfolgversprechend, da dieses Verfahren durch
die Anwesenheit von Fremdelementen nur wenig gestort wird, unabhingig
vom chemischen Zustand (Wertigkeit, Komplexbildung) des zu bestimmen-
den Elementes ist und relativ leicht automatisiert werden kann. Nach-
dem wir nachgewiesen hatten, daB die Radioaktivitidt der Spaltprodukte
in den LOsungen beétrahlter Kernbrennstoffe die Messungen nicht storen,
sodaB die Methode auch auf hochradioaktive Losungen angewandt werden
kann (1) und nachdem wir in mehreren Kontrollexperimenten in der Euro-
chemic in Mol/Belgien (2) eine fiir die SpaltstofffluBSkontrolle hin-

' reichend gute Genauligkeit flr die Bestimmung von Uran ﬁnd Plutonium in
den hochaktiven Eingangsldsungen und in den FeinproduktlSsungen ge-
funden hatten (Tabelle 1 gibt einige Ergebnisse aus den Kontrollexperi-
menten wieder), begannen wir Anfang 1970 mit der vollstdndigen Auto-
matisierung des gesamten Systems. Das vollautomatische System besteht
aus der automatischen Vorbereitung der Proben, dem automatischen
Spektrometer und einem Rechner mit entsprechendem Programm zur Ermitt-
lung der Analysenwerte aus den MeBdaten. Der Aufbau des Gesamtsystems

ist in Abbildung 1 dargestellt.
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Die automatische Vorbereitung der Proben

Zur Messung der Proben ist es erforderlich, daf zu einer definier-
ten Menge der Originalprobe eine bekannte Menge Thorium oder Yttrium
als innerer Standard zugesetzt und mit der Losung homogen vermischt
wird. Da alle Vermischungsverhdltnisse genau bekannt sein miissen,
filhren wir jeweils nach dem Zusatz elner Ldsung eine Wiagung durch.
Abb, 2 zeigt den Aufbau und die raumliche Anordnung der einzelnen
Komponenten der automatischen Probenvorbereitung in einer Handschuh-
box. Der bei (15) in die Box eingebrachten Probe wird mit einer
Einmal-Pipette aus dem Lager (11) und der Pipettiermaschine (5)
eine Teilprobe entnommen und diese in einen vorher gewogenen Proben-
becher aus dem Bechermagazin (9) gegeben. Die Restprobe wird in ein
lager transportiert. Mit einem Greifersystem (6) wird der Proben-
becher auf eine elektronische Waage vom Typ Mettler HEOEgestéllt, deren Ein-
stellung wir mittels eines elektrischen Antriebs (4) vornehmen. Diese
Waage iet zum Arbeiten mit hochradiocaktiven LGsungen besonders ge-
eignet, da ihr automatisches Auslesesystem nicht durch die Strahlung
beeinfluBt wird. Nach der WEgung wird der Losung mit einer Dosier-
pumpe (2) eine bestimmte Menge Thoriumnitratlosung bekannter Konzen-
trationen zugesetzt und erneut gewogen. Falls erforderlich, kbnnen
weitere Reagenzien oder Verdinnungsmittel in gleicher Weise zugege-
ben werden. Das System enthdlt 10 Dosierpumpen mit den entsprechen-
den VorratsgefidBen (14) und ist in der Lage, Eichproben aufgrund
vorgegebener Programme selbststandig herzustellen. Nach Vermischung
der Losung im Probenbecher durch Luftdurchblasen wird mit einer
frischen Pipette in der Pipettiereinrichtung (5) eine Teilmenge
in einen MeBbecher abgefiillt, welcher iiber ein Transportsystem (7)
in den automatischen Probenwechsler (3) gebracht wird, in welchem
die Messung erfolgt. Das System enthidlt einen Becher- und Pipetten-
vorrat fir 50 Analysen. Abb. 3 zeigt ein FlieBschema der automati-

schen Probenvorbereitung.

Das automatische Spektrometer

Die MeBanordnung (Abb. 1) besteht aus einem tabulatorgesteuerten

Sequenzspektrometer Siemens SRS-1 (B), dessen Probenwechsler entfernt
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wurde und welches unter der Box mit der automatischenProbenvorberei-
tung (E) steht. Die Rohrenspannung wird in einem Rontgengenerator K4
(C) erzeugt. Die Steuerelektronik (F) regelt den Ablauf in der auto-
matischen Probenvorbereitung. Die Steuer- und Zidhlelektronik fiir das
Spektrometer ist in einem Elektronikschrank (A) untergebracht. Das

Spektrometer fdnrt die eingestellten Winkel automatisch an und inte-
griert iiber eine vorgegebene Zeit. Die MeSBergebnisse werden iber ein

Interface auf einen Lochstreifendrucker (B) gegeben.

Das Rechenprogramm zur Ermittlung der Analysenwerte

Zur Zeit geben wir die Probenkennzeichnung, die Gewichte und die
Impulszahlen bei den verschiedenen Winkeln im ASC II Code auf ein
Lochband aus, welches wir anschlieﬁénd tiber eine Datenstation
(Siemens Transdata 8525 - 101) in unsere Rechenanlage IBM 360 ein-
lesen. Fiir die Berechnung der Analysenergebnisse wurde ein erstes
Rechenprogrammrin FORTAN IV geschrieben, dessen vereinfachtes Flief-
schema in Abb.4 wiedergegeben wird. Dés Programm umfaBt die Eingabe
der Daten und ihre Zuordnung, die Aufstellung der Eichgeraden aus den
MeBwerten der Standards, die Verarbeitung der MeBwerte der Analysen-
proben und Berechnung der Analysenwerte und die Ausgabe der Analysen-
werte. Sein Kernspeicherbedarf ist etwa 240 K. Die Rechenzeit ein-
schlieBlich der Compilezeit betrigt etwa 10 sec flir maximal 6 Stan-

dards und bis zu 20 Analysenproben.

Die Eingabe der Daten erfolgt so, daB zundchst alle MeBwerte des
Spektrometers eingegeben werden, wobei jeder Satz von Meflwerten mit
einer Kennung versehen ist. Danach erfolgt die Eingabe der zugehori-

gen Gewichte und Standardkonzentrationen.

Aus den Eingabedaten flr die Standards werden die Q,op-Werte errech-
net nach: Ny
Qeorx = ﬁé * Cg Qeorx = korrigierter Q-Wert
. Nx = Nettoimpulszahl des zu bestimmenden Elements

Ng, Cg = Nettoimpulszahl bzw. Konzentration des inneren Standards

Die Standards werden nach steigender GroBe ihrer Qeor-Werte geordnet.
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Nach Errechnung des Qoop-Wertes Jjeder einzelnen Analysenprobe be-
rechnet das Programm aus den 3 am nichsten liegenden Q.qop-Werten der
Standards eine "beste" Eichgerade sowie deren Standardabweichung und
setzt den Quop-Wert der Analysenprobe in die Gleichung ein. Sodann
werden die Bezeichnung, alle Standardparameter und die Qeopr-Werte fiir
die Standards sowie die Eingabeparameter, die Qggop-Werte und die be-
rechneten Uran~ bzw. Plutonium-Konzentrationswerte und deren Standard-

abweichungen fiir die Analysenproben ausgegeben.

Ausblick

Das Gesamtsystem soll bis Oktober 1971 weitgehend fertiggestellt
sein und bis zu 4 Proben je Stunde analysieren konnen. Seine Erprobung
unter realistischen, aktiven Bedingungen wird 1972 durchgefiinhrt. Wih-

rend dieser Zeit sollen weitere Verbesserungen vorgenommen und das

bRechenprogramm auf eine quadratische bzw. kubische Eichfunktion um-

gestellt werden. Die Auswertung der MeBdaten soll dann mittels eines

Kleinrechners "on line" erfolgen.

Literatur zu 6.2.2

1) Pella P.A. und A. von Baeckmann; Anal.Chim.Acta 47 431-438 (1969)

2) Kraemer R., W. Gmelin, A. von Baeckmann, A. Hagen, L. Koch, D. Nentwich
und D. Thiele; "Safeguards Techniques" IAEA Wien 1970 Vol. 1, 104
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6.2.2.
Abb .1

nlage zur automatischen Bestimmung von Uran und Plutonium
in Kernbrennstoffen durch Rontgenfluoreszenzanalyse.
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Hochspannungsversorgung | D: SRS 1- Spektrometer |,
Automatische Probenvorbereitung F: Steuerelektronik .
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Abb. 2. Automatische Probenvorbereitung ,
1: Elektronische Waage H20E. 2:Dosierpumpen. 3: Probenwechsler.
4:Stellantrieb. 5: Pipettiermaschine. 6+7+8: Bechertransportsysteme,
8+10: Bechermagazine . 11. Pipettenmagazin. 12: Abfall-Lager.
13 Ausgufi 14: Reagenzien und Standardlosungen
15: Probentransportsystem.
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Element U U Pu Pu

Probel) FP AFU FP AFU
Konzentration mg/g 280 14-220 1,6-46 0,5-1,5

Zahl der Proben 3 31 33 20 (23)
Reproduzierbarkeit lo % 0,75 0,45 0,45 -
Abwelchung relativ lo % 0,30 0,58 0,53 0,9 (2,0)
Rontgenfl./Bester Wert2)

Systematische Abweichun +0,09 +0,18 -0,20 -0,28 (-0,39)
Réntgenfl./Bester Wert2§%

1)

2) Bester Wert = Mittelwert aller zur Verfiigung stehender Analysenwerte

6.2424
Tabelle 1: Genauigkeit und Reproduzierbarkeit der Uran- und Plutonium-

FP,AFU = Ldsung unbestrahlter bzw. bestrahlter Kernbrennstoffe

bestimmung in LOsungen unbestrahlter und bestrahlter Kern-

brennstoffe durch Réntgenfluoreszenzspektroskopie{
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6.2.3 Erarbeitung der Grundlagen fiir die Automatisierung der emissionsspek-

troskopischen Isotopenbestimmung in Kernbrennstoffen

E. Mainka und A. v. Baeckmann
Gesellschaft fir Kernforschung, Institut fiir Radiochemie

6.2.3.1 Einfilhrung

Die emissionsspektroskopische Isotopenanalyse des Urans ist im

~letzten Jahrzehnt zu einem brauchbaren Analysenverfahren entwickelt
worden. Eine Literaturiibersicht findet sich bei R. Capitini (1).
Ergdnzend sollen die Arbeiten von G. Rossi (2) erwdhnt werden. Die
emissionsspektroskopische Plutoniumanalyse wurde zuerst von J. Con-
way (3) angewandt. AuBerdem arbeiteten R. Orrell (4), J. Limpert (5),
E. Veyvoda (6) und vor allem S. Gerstenkorn (7-9) an diesem Problem.
Letzterer benutzte ein Fabry-Perot-Spektrometer, wdhrend die anderen
Autoren mit Gitterspektrographen arbeiteten. Im Hinblick auf die
SpaltstofffluBkontrolle ist von Interesse, ob diese Arbeitstechnik
hinsichtlich der erreichbaren Genauigkeit eine brauchbare Alternative
zur Massenspektirometrie ist. Gegebenenfalls diirfte die emissionsspek-
troskopische Methode schneller, billiger und sicher auch leichter zu

automatisieren sein.

6.2.%.2 Beschreibung der MeBapparatur

Als Spektrometer benutzen wir den 3.5 m Ebert-Spektrographen der

- Firma RSV. Bei 4000 R haben wir in der 10. pos. Ordg. eine Dispersion
von 0.62 R/mm, die bei 5000 & in der 12. neg. Ordg. auf 0.32 R/mm
steigt. Es besteht die Moglichkeit, wahlweise Photoplatten oder Photo-
multiplier als Empfanger zu benutzen. Die ndtige Linienauftrennung,
die zur Direktmessung erforderlich ist, erreichen wir mit Hilfe einer

Zylinderlinse (f 2 mm f = 2 mm). Abb. 1 zeigt eine Skizze unserer Auf-
stellung. Sie wurde bei RSV entwickelt., Die Austrittsspalte sind so
gewdhlt, dafl die Isotopenkomponenten des Jjeweiligen Elementes den
Spalt unbehindert passieren konnen. Die ilibrige Focalebene ist mit el

ner Blende abgedeckt. Die iiberlagernden Ordnungen werden durch ein
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Interferenzfilter ausgeblendet. Den Photostrom messen wir mit dem

Lichtelektrometer.

Wahl der Analysenlinien

Flir unsere Problemstellung - Bestimmung von Uran- und Plutoniumiso-

topen nebeneinander - blieben nach Durchsicht der Literatur zwei Li-

nienpaare zur Auswahl. Diese sind:

U-Isotope 238 236 235 234 233

a (R) boki 373 U24L,226 U244, 122 4244040 4243.977
5027.398  5027.3%8 5027.292 5027.275 5027.236

Pu-Isotope 238 239 240 241 242

x (R) 4oR1.422  LO2L.472 4021.545 - 4021.647
4986.820  4986.780 4986.722 4986.641

Der Abstand Pu-240-241 fir die A

4986.691

4021 R wird in der Literatur

unterschiedlich angegeben: bei Orrell (4)A N = 64 mﬁ, bei Veyvoda (6)
AN = 25 mR. Gerstenkorn (10) hat die relative Isotopenverschiebung
im Bogenspekirum von Pu an 20 Linien studiert und kommt zu folgendem
Ergebnis: Pu-239-240 = 0.598, Pu-240-242 = 0.746, Pu-241-242 = 0.462,
sodaf fir Pu-240-241 0.284 errechnet werden kann.

Ein Vergleich der Linienpaare zeigt, daBA A sowohl fir die Uran-
als auch filir die Plutoniumisotope pei 4000 R groBer ist, als bei 5000 R.
Unsere ersten Versuche flihrten wir deshalb mit diesem Linienpaar durch,
wobei wir uns auf die Pu-Isotopenbestimmung beschrinkten. Uns war es
nicht mSglich, eine Linie zu finden, die eine Abhidngigkeit vom Pu-241-
Gehalt zeigte. Wir beobachteten aber, daf8 das Pu~-240/23%9-Verhiltnis
bei Konzentrationen Pu-241 1 % gestdrt wurde. Die Linearitit
Iy Pu-240/2%9 gegen % Pu-240/239 war nicht mehr gegeben. Dieses Er-

gebnis veranlafBte Retrachtungen iiber die Anregungsbedingungen.
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6.2.3.4 Die Wahl der Anregungsart

Die Aufgabenstellung dieser Arbeit - Entwicklung einer leicht zu
handhabenden und einfach zu automatisierenden Arbeitstechnik - fihrte
dazu, daf wir der Bogenanregung gegeniiber anderen Anregungsarten den
Vorzug gaben. Da plutoniumhaltiges Material in Handschuhkdsten ge-
handhabt werden mufl, schien uns diese Art am einfachsten. Nach
Lagua (10) kann die gegenseitige Intensitidtsbeeinflussung zweier be-
nachbarter Linien anschaulich dargestellt werden. Voraussetzung ist,
daB 1. die Linienprofile Gaufiprofile sind, daB 2. die Halbwertsbrei-
ten konzentrationsunabhidngig sind, und dafl 3. das Aufldsungsvermdogen
so gewdhlt i1st, daB die endliche Eintrittsspaltbreite gegeniiber der
Beugungsbreite und der physikalischen Linienbreite vernachlidssigt

It

werden kann. Die gemessene Linienhalbwertsbreite im Bogen ist serf
35 mx,/ax ist 59.8 ml. Bei einem Intensititsverhdltnis %% = % bzw. %5
zeigen die ausgezogenen Linien a + b bzw. b + ¢ in Abb. 2 die additiven
Linienintensitdten. Die Beeinflussung kann weitgehend herabgesetzt
werden, wenn zur Auswertung nur ein Teil der Linienflidche herangezogen
wird. In unserem Fall ist das durch Verringerung des Multiplierspaltes
moglich. Die Wahl des Intensitdtsverhdltnisses 1 : 10 ist realistisch,
da bei den zu erwartenden Proben sowohl das Isotopenverhadltnis
Pu-240/239 als auch das von Pu-241/240 in dieser GroB8enordnung liegt.
DaB Linien mit A A =35 mR nicht mehr getremnnt erscheinen, braucht nicht
besonders erwdhnt werden. Versuche mit Hohlkathodenanregung ergaben

fiir Uran Linienhalbwertsbreiten von 15 mx. Da die Linienbreiten im
Bogen beider Elemente gleich sind, darf dies auch flir die Hohlkathoden-
anregung angenommen werden. Mit Hilfe der eben aufgezeigten Betrach-
tungsweise kann leicht gezeigt werden, daB die Linien mit " A = 31 mﬁ
dann noch aufgeldst erscheinen. Z.Zt. haben wir noch nicht die Mog-
lichkeit mit einer Hohlkathode in Handschuhkasten zu arbeiten, sodaB

wir unsere Untersuchungen weiter mit der Bogenanregung durchfiihren.

Flir unsere Arbeit bedeutet dieses Ergebnis, daB A A Pu-240-241 bei
4021 R <64 mR ist. Die Arbeit von Veyvoda (6) pestdtigt das. Unter den
gegebenen Bedingungen kann Pu-241 mit dieser Linie nicht bestimmt
werden. In Vorversuchen hatten wir beobachtet, daB mit dem Linienpaar
bei 5000 R die Isotopen beider Elemente gleichzeitig bestimmt werden

konnen. Die weiteren Versuche flihrten wir deshalb mit diesen Linien
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durch.

6.2.3.5 Arbeitsbedingungen

Apparatur 3.5 m Spektrograph (300 Strich/mm geblazed
bei 4 pm)

Anregungsart 5 Amp Gleichstrombogen

Elektroden mit NaF prédparierte Kohleelektroden

Probemenge 5 mg (Kernbrennstoff in HNO+, LSsung)

Elektrodenabstand 3 mm

Vorbelichtung 30 sec

Belichtungszeit 50 sec (Bezugskanal 800 Skt.)

Filter Schott Interferenzfilter A max. = 4980 f
HWB = 210 R

Auswertung iber Eichkurve

6.2.3.6 Ergebnis

Mit der beschriebenen Methode erzielten wir flir den Uran-235-Gehalt
im Konzentrationsbereich zwischen 0.4 und 4 % eine mittlere relative
Standardebweichung von 1.5 %, und fiir den Plutonium-240-Gehalt im
Bereich zwischen 8 und 22 % eine relative Standardabweichung von 2.3 %.

Untersuchungen um stabllere Bogenanregungen sind im Gange.

. .Herrn H.G. Miller danken wir fiir die Durchfilhrung der Experimente.

Literatur zu 6.2.3

(1)
(2)
(3)
(4)
(5)
(6)
(7)

R. Capitini, M. Cellaldi u. J.P. Leickmann; Report CEA-R-3457 (1968)
G. Rossi; Spectrochim.Acta im Druck

J.G. Conway und M. Fred; J.Opt.Soc.Amer. 43 216 (1953)

R. Orrell; UKAEA P.G.-Report 563 (W) (1964)

J.C. Limpert; AED-Conf. 322-16 (1966)

E. Veyvoda; RFP 271 (1962)

J. Artaud, M. Chaput und S. Gerstenkorn; Report CEA-R-882 (1961)
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(8) S. Gerstenkorn; Spectrochim.Acta 18 353 (1962)
(9) F. Tomkins und S. Gerstenkorn; Comp.Rend.Ser. B 1311 (1967)
(10) K. Laqua; private Mitteilung

6.2.4 Isotopenkorrelationen (1,2,3)

H.Braun, A.Cricchio, L.Koch

Europaisches Institut fiir Transurane, Karlsruhe

Institut fir Radiochemie, Kernforschungszentrum Karlsruhe

Die Haufigkeit von seltenen, schweren Isotopen in Brennelementen
wurde als Moglichkeit zur Identifizierung von Kernbrennstoffen in Be-
tracht gezogen (Minor Isotopes Safeguard Techniques). In diesem Zusam-
menhang wurden Proben verschiedener Forschungs- und Leistungsreaktoren
untersucht. Die Resultate sind in Tab. 1 aufgefiihrt. Beil den untersuch-~
ten Nukliden U-2%3, Np-237, Pu-236, 238, 242, Am-241, Cm-242 zeigte
sich, daB ein einfacher Zusammenhang zwischen der Haufigkeit dieser
seltenen Isotope und dem Reaktortyp nicht aufzudecken war. Sollte solch
ein Zusammenhang bestehen, so miite er von einem hohen Komplexitatsgrad
sein. Weiterhin wurden die Beziehungen zwischen den hd@ufigeren schweren
Kernen und einigen Abbrandparametern untersucht. Bekanntlich bestehen
zwischen den Uran- und Plutoniumisotdpen untereinander Korrelationen,
die spezifisch sind fiir Reaktoren, Jjedoch vom Anreicherungsgrad an
U-235 abhangen. Ebenfalls wurden die Korrelationen zwischen Abreicherung
und den U-Isotopen untersucht. Bel diesen Untersuchungen konnten wir
zeigen, daB zwischen dem Gesamtabbrand, bestimmt iilber Nd-148, und den
schweren Isotopen eindeutige Korrelationen bestehen, die allerdings auch
wieder empfindlich sind gegeniiber dem Anreicherungsgrad des Kernbrenn-
stoffes (Abb. 1).

Zwischen den Spaltprodukten und dem Abbrandparameter wurden ebenfalls
lineare Korrelationen aufgedeckt, und es wurden von den mdglichen Spalt-
produkten besonders die Spaltgase in Betracht gezogen. So wird Kr-83

durch Neutroneneinfang im B.E. abgereichert, so daB das Verhdltnis
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Kr-83/Kr-86, Kr-84/Kr-83 proportional dem integrierten NeutronenfluB
ist. Diese Korrelationen sind wie Abb. 2 und Abb. 3 zeigen nicht em-
pfindlich gegeniiber unterschiedlicher U-235-Anreicherung.

Eine Analyse nach der Methode der kleinsten Fehlerquadrate ergab in
erster Anndherung die beiden folgenden Gleichungen fir eine lineare
Korrelation zwischen dem Abbrand Fp und dem Kr-83/86- bzw. Kr-84/83-
Verhdltnis und der Abreicherung D5 an U=-235.

it

- 23.2 Kr-83/86 + 7.3
0.9 Kr-84/8% - 1.5

3.3 % (RSD)
1.1 % (RSD)

Fp
Dg

t+ 14

Literatur zu 6.2.4

(1) A. Ariemma, L. Bramati, M. Gallioni, M. Paoletti, B. Zaffiro,
A. Cricchio, L. Koch EUR-4638 (1971)
(2) L. Koch, P. Hochstein, P. Pohl u.U. Wolff EUR-4690 (1971)

(3) L. Koch, H. Braun, A. Cricchio Safeguards Techniques, vol.I, 539
IAEA Vienna 1970



REACTOR FUEL MWd/t | U232 | Wp237 | Pu236 | Pu23B | Pu242 | Am24l | Cm242 | Cm 24k
% lg | /Py 107
BWR 1 23 10600 15 184 0.8 19.9 492 159 17 04
BWR 2 21 10100 14 09 12 19.1 538 | 195 29 0.6
16 10200 114 0.8 18.6 B7.1 17.6 55

HWR 1 15 7710 5.7 86 03 12.4 171.2 17 22 08
HWR 2 n7 20 64500 46.2 3028 | 1251 8.2 0 L
MR 1 7.0 16 101000 30 330 L8 31.0 2091.0 0 3.2 9.2 i
MIR 2 0.5 16 11700 02 54 22 139 1264 | 9027 83 05
FR 1 Wb 26 10500 | 124 306 9.2 56.0 163.8 | 626 73 0
FR 2 Thi |20 6150 29.8 91.9 0 0 0

6.2.4.

TAB.1  SELTENE ISOTOPE, g/t (U+Pu), GEBILDET IN VERSCHIEDENEN REAKTORBRENNSTOFFEN

( BWR  BOILING WATER REACTOR, HWR HEAVY WATER REACTOR, MTR MATERIAL TESTING REACTOR, FR FAST REACTOR )
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6.2.4.
ABB.1  KORRELATION ZWISCHEN U236 /U238 ISOTOPENVERHALTNIS
UND DEM ABBRAND Fr BZW. DEM GESAMTEN ABBRAND Fy

© BWR 1 KAHL
a BWR 2 GARIGLIANO
x BWR 2 CORNER ROD

(BWR  BOILING WATER REACTOR )

-LLi-

i « U236/ 0238

0.05 0.1 0.15 0.2 0.25
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6.2.4.
ibb. 2 Kr-34/Kr-85 /Atomverhdltnis
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Sonstige analytische Verfahren

A. von Baeckmann, A.H. Hawa, E. Mainka und H. Wertenbach

Institut flir Radiochemie, Gesellschaft filir Kernforschung

Erprobung des Mikrocoulometers

1968/69 wurde im LEM in Zusammenarbeit mit dem IHCh ein Mikro-
coulometer entwickelt, dessen Prototyp Mitte 1970 fertiggestellt
wurde. Nach Erprobung der Geratefunktion fithrten wir zunidchst die
Versuche durch, die zur Bestimmung der Nachweisgrenze von Bedeutung
sind, d.h. wir versuchten den Untergrundstrom zu bestimmen und zu
reduzieren. Dieser besteht im wesentlichen aus den folgenden beiden

Anteilen:

1. Der Anteil, den der iber die Zeit flieBende kontinuierliche Unter-
grundstrom i,; bildet. In diesem Anteil gehen alle die Faktoren
ein, die auf den zeitlichen Ablauf der Reaktion einen Einfiuf ha-
ben. So z.B. die Geometrie der Elektrolysenzelle (je kompakter die
Zelle ist, desto schneller kdnnen die Reaktionen ablaufen). AuBer-
dem ist auch die Art der benutzten Analysenldsung von Bedeutung. So
hat zwar HpSOy nur einen kleinen kontinuierlichen Untergrund, aber
da diese Sdure mit Plutonium-IV Komplexe bildet, betrdgt die Analysen-
zeit flir den Reduktionsschritt mehr als 2 Stunden, wodurch na-

tirlich der Untergrundstrom entsprechend wichst und die Bestlimmung

s

ungenauer wird. Hier ist nach unseren Versuchen HClO4 sicher vor-

zuzlehen.

2. Der Hauptteil des Untergrundstroms rilhrt unter den jetzt bestehen-
den Bedingungen aber sicher von den Verunreinigungen her, sodafl
wir schon bei 100 ug Plutonium einen Fehler von etwa 2 % haben.
Wir glauben, da8 schon alleine durch den Ldsevorgang in den Hand-
schuhkidsten ein Blindwert in dieser GrdfSenordnung verursacht wird,
der nur durch einen sehr hohen Arbeitsaufwand herabgedriickt werden
konnte., Mit der bisherigen Coulometrie konnten wir Mengen bis zu

1 mg mit einem Fehler von etwa 0,5 % bestimmen.
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6.2.5.2 Teilautomatisierung der Uranbestimmung

Seit vielen Jahren wird bei uns die oxydimetrische Bestimmung von
Uran in phosphorsaurem Milieu (1) ausgefiihrt. Dieses Verfahren wurde
im Oktober 1970 durch den Einsatz eines Titroprinten E 475 der
Fa. Metrom teilautomatisiert. Das Gerdt fiihrt die potentiometrische
Titration automatisch durch. Auf einem Regilstrierstreifen wird das
Volumen des zugegebenen Titriermittels zusammen mit den zugehdrigen
Potentialdifferenzen ausgedruckt. Das teilautomatisierte Verfahren
arbeitet nach dem gleichen Prinzip wie die manuelle TitrationReagenz-
zugabe, Reaktionszeit abwarten (durch entsprechéﬁde Zeitwahl kann
dieser Schritt der ablaufenden Reaktion angepaBt werden), Potential-
dnderung feststellen. Der automatische Abgleich bel der Ermittlung
der Potentialdifferenzen bewirkt auBlerdem eine zwangslaufige Anpas-
sung der Titriergeschwindigkeit an die Steilheit der Titrationskurve,
wobel fir groBere Potentialidnderungen eine langere Zeitspanne fiir den
Abgleichvorgang beansprucﬁt wird, Die exakte Auswertung der digitalen
Mefwerte erhohte die Gehauigkeit. So erzielten wir routinemidfiig bel
Konzentrationen von 10 mg U/ml und 8 Messungen nunmehr eine relative
Standardabweichung von 0,052 %. AuBerdem konnten wir durch die Teil-
automatisierung die Nachweilsempfindlichkeit auf 50 ug U/ml verbessern.,
Z.Zt. laufen Untersuchungen den Spurengehalt von Uran in Plutonium
nach Abtrennung des Plutoniumiiberschusses am Ionenaustauscher zu be-
stimmen. Auch wird der EinfluB8 von Spaltprodukten in hochradiocaktiven

Losungen auf die Uranbestimmung untersucht.

Literatur zu 6.2.5.2

1) Lindner L., A. von Baeckmann, KFK 70l (EUR 3714 d) 1967
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6.2.5.3 Untersuchungen zur Bestimmung von U-235 und Pu-239 in Abfalldsungen

von Wiederaufbereitungsanlagen durch Neutronenaktivierungsanalyse

Fur die Kontrolle des spaltbaren Materials ist auch die Bestimmung
von U-235 und Pu-23%9 in Abfalldsungen von Wiederaufbereitungsanlagen
von Bedeutung, obgleich hierfiir keine besonders hohe Genaulgkeit
gefordert wird, da normalerweise nur sehr kleine Menge dieser Isotope

in den Abfall gelangen.

Fir die Ausfihrung dieser Bestimmung erscheint die Neutronenakti-
vierungsanalyse als geeignetes Verfahren, da sie sehr empfindlich
ist und die Kernspaltung mit thermischen Neutronen eine fiir die Nuk-
lide U-233, U-2%5, Pu-239 und Pu-241 charakteristische Reaktionen
darstellt. Wdhrend man in konventionellen Wiederaufbereitungsanlagen
die Anwesenheit von U-233 im allgemeinen ausschlieBen kann, wird das
Pu-241/Pu-2%9-Verhdltnis immer relativ klein sein, sodaB man die An-
wesenheit von U-233 und Pu-241 vernachlassigen darf.

Die Bestimmung ven U-235 und Pu-239 iiber die neutronenindizierte

Spaltung ist auf verschiedenemIWege moglich.

1. Messung der bei der Spaltung auftretenden Neutronen oder der ver-
zogerten Neutronen.

2. Messung der bei der Spaltung auftretenden y-Strahlung

3. Messung charakteristischer radioaktiver Spaltprodukte

4. Messung charakteristischer stabiler Spaltprodukte

Fur die Bestimmung von spaltbarem Material in den hochaktiven
Abfalldsungen erschien uns insbesondere das 3. Verfahren erfolgver-=

sprechend, wenn es gelingt,

1. charakteristische Spaltprodukte zu verwenden, die sich leicht von
den iibrigen Spaltprodukten und insbesondere von den im hochaktiven
Abfall enthaltenen langlebigen Spaltprodukten abtrennen lassen und
gut mefbar sind und

2. Spaltprodukte zu verwenden, die fir die Spaltung von U-235 und
Pu-239 sehr unterschiedliche Spaltausbeuten aufweisen, soda8 man
die beiden Spaltreaktionen gut von einander unterscheiden kann.
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Diese Bedingungen werden von den kurzlebigen Spaltedelgasen Kr-88
und Xe-138 relativ gut erfiillt. Wzhrend das Verhdltnis der Spaltaus-
beuten von Kr-88 fiir U-23%5- und Pu-2%9-Spaltung bei etwa 2,5 : 1 liegt,
betrdgt das Verhdltnis der Spaltausbeuten von Xe-138 fiir U-235- und
Pu-239-Spaltung etwa 1,2, sodaB man durch Bestimmung des Kr-88/Xe-138-
Verhdltnisses nach der Neutronenaktivierung den Anteil der U-235-Spal-
tung und den der Pu-239-Spaltung relativ gut errechnen konnen sollte.
Die Menge des gebildeten Xe-138 stellt unmittelbar ein MaB fiir die
vorhandene Menge an U-235 und Pu-239 dar.

Bel Aufnahme der Versuche stellte sich heraus, daB es einfacher
ist, die Aktivitdten des Rb- 88 und des (s-138 anstelle der des Kr-88
und des Xe-138 zu vermessen und aus ihren Verhdltnissen auf die Akti-
vitatsverhidltnisse der Muttgraktivitéten und damit auf das U-23%5/Pu-23%9-
Verhdltnis zurlickzuschlieBen. Ein auf dieses Prinzip aufgebautes Ar-
beitsschema wurde inzwischen aufgestellt und mit der Aufnahme von Eich-
proben begonnen. Die ersten Ergebnisse zeigen, dafBl bel Einhaltung der
folgenden Arbeitsbedingungen das relative Verhdltinis der Linienintensi-
tdten fiir die 18% keV-Linie des Rb- 88 und die 1426 keV-Linie des
Cs-138 bei der Spaltung von Pu-239 bei 0,53 liegt, wdhrend es bei der
Spaltung von U-235 1,1 betrédgt. Die Versuche werden fortgesetzt.

Vorlaufige Arbeitsbedingung:

5-30 pg U-235 oder Pu-239 werden als Nitratlosung 10 Minuten lang

2 . sec im FR2 in einer Quarzampulle bestrahlt. Ca. 6

bei 9 x 1017 n/cm

Minuten nach Bestrahlungsende wird die Bestrahlungsampulle gedffnet und

die Spaltedelgase mit Heliumtridgergas auf trockeneisgekilhlte Aktivkohle

Ubergetrieben. Nach 3,5 Stunden werden die Reste des Spalt-Xenons und

Spalt-Kryptons von der Aktivkohle bei + lOOo mit Stickstoff abgetrieben.

Nach weiteren 5 Minuten wird das y-Spektrum mit einem lithiumgetriffteten
>

Germanium-Detektor (ca. 30 cm” Volumen) gemessen und aus den Spektren

das relative Verhidltnis der Linien bei 1850 keV und 1426 keV bestimmt.
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6.2.5.4 Untersuchungen zur Frage der Probenstabilitit

6.2.5.4.1

6.2+5.4.2

Plutoniumdioxid

Plutonium wird zwischen Wiederaufbereitungsanlgen und Brenn-
elementfabrikationsanlagen hdufig in Form von Plutoniumdioxid
transportiert, welches durch Glihen bei Temperaturen zwischen
300 und 600°C aus Plutoniumoxalat gewonnen wurde. Dieses Flutonium-
oxid ist sehr oberfliachenaktiv und hygroskopisch, wobei seine Re-
aktionsfahigkeit mit steigender Gliihtemperatur abnimmt. Unsere
Untersuchungen ergaben, dal das durch Glihen bei ca. BOOOC ge~
wonnene Plutoniumdioxid aus feuchter Atmosphidre innerhalb von 24
Stunden bis zu 7 Gewichtsprozent Wasser aufnehmen kann, welches an
trockener Luft wleder abgegeben wird. Fiir die Bestimmung des Pluto-
niumgehaltes von Plutoniumdioxid ist es deshalb wichtig zu wissen,
bei welcher relativen Luftfeuchtigkeit das Plutoniumdioxid vor der
Probenahme gelagert wurde, damit bel den Analysen in den Boxen der

gleiche Wert eingestellt werden kann.

Eingangslosungen von Wiederaufbereitungsanlagen

Eingangslosungen von Wiederaufbereitungsanlagen sind schwach
salpetersauer und sie enthalten neben Plutonium die 100 bis 1000fa-
che Menge Uran sowie zahlreiche Spaltprodukte. Durch die hohen
Spaltproduktaktivitdten werden die Ldsungen autoradiolytisch zer-
setzt, sodaBl sie sich zur Lagerung nicht eignen. Die autoradioly-
tische Zersetzung fiihrt einerseits zu einem Verbrauch an Ldsungs-
mittel - also zu einer Erhfhung der Uran- und Plutoniumkonzentra-
tionen - , andererseits zu einer Erniedrigung der Wasserstoffionen-
konzentrationen, was schiieBlich zum Ausfallen des Plutoniums filhrt.
Es wurden Versuche aufgenommen festzustellen, durch welche Mafnahmen
(Verdiinnen, Erhdhung der Wasserstoff-Ionenkonzentration usw.) die

Lagerungsbestandigkeit derartiger Losungen erhdht werden kann.
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6.2.5.4.3 Lagerung von Analysenproben in Polydthylenfldschchen

Bei der Ilagerung von Analysenproben in Polydthylenflidschchen
tritt eine Verdampfung des Losungsmittels durch die Widnde und
durch den SchraubverschluBl hindurch auf, welches 2u einer Erho-
hung der Konzentration der Metallionen in der ILosung fiihrt. Es
wurden zahlreiche Versuche durchgefilhrt, diesen Effekt quantita-
tiv zu bestimmen. Dabei stellte sich heraus, dafl die einzelnen
Polydthylenflidschchen sich sehr unterschiedlich verhalten und die
Verluste in einigen Fldschchen bis zu ?mal so grofl waren wie in
anderen. Tabelle 1 gibt die mittleren Verluste fiir die erste Ver-
suchsreihe wieder. Wie man sieht, sind die Verluste in einem gut
beliifteten Raum (Abzug) groBer als in einer geschlossenen Box.
Auch ist der prozentuale Verlust aus groflien Volumina geringer
als aus kleinen. Tabelle 2 énthélt die Ergebnisse der zweiten
Versuchsreihe: Durch die Aufnahme von Staub nimmt das Gewicht der
leeren Probeflachen langsam zu, wdhrend die Gewichte der Flidsch-
chen mit Losung wegen der Verdampfung der Losung konstant abnehmen.
Am geringsten waren die Verdampfungsverluste aus Glasfldschchen.
Insgesamt zelgt sich aber, dafl die Verdampfungsverluste relativ
gering sind und nur bei Lagerzeiten iiber 30 Tage ins Gewicht

fallen.
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Abdampfverluste in Gewichtsprozenten

Flaschchen im Abzug Flaschchen in geschl. Box

Zeit 5 ml 10 ml 5 ml 10 ml
(Tage)

4 0,012 0,011 0,002 0,000

7 0,046 0,037 0,037 0,018

11 0,064 0,056 0,054 0,026
15 0,079 0,061 0,062 0,031

18 0,088 0,067 0,068 0,033

25 0,132 0,096 0,087 0,042

54 0,332 0,109 0,215 0,084

67 0,514 0,143 0,349 0,124
72 0,526 0,150 0,353 0,126
Tabelle 6.2.5.1: Verdampfung von 5 n HNO5 aus geschlossenen PA-Flidsch-

chen.

Gefds Ort Inhalt Vers. Dauer Gewichts~
anderung
mg/d

10 ml PA Labor Luft 14 d +0,1-0,2

50 ml PA Labor Luft 114 4 +0,1-0,2

50 ml PA Abzug Luft 114 4 +0,4~0,5

10 m1 PAL) Abzug  Hy0 10 ml 227 4 -0,3-0,4

10 mb Pil)  Labor HNO» 10 ml 227 d -0,2

10 m1 PA Labor HpO 10 ml 227 4 -0,1-0,2

10 ml PA  Labor HNO5 10 ml 227 4 -0,1-0,2

50 ml PA Abzug HNO3 10 ml 114 g ~-0,3

50 ml PA Labor HNOZ 10 ml 114 4 -0,2-0,4

50 ml PA Abzug HNOB 5 ml

+ Fp2) 120 d -0,2-1,%

50 ml PA Abzug HNOs 5 ml

2 + FP2) 110 d -0,4-1,5
Glas Labor HNOz 10 ml 28 d «0,1-+0,1

1) Polydthylenflidschchen mit parafiniertem Verschluf
2) 5 n HNO5 mit ca. 150 MCi Spaltprodukte
3) Glasfldschchen der Firma Kimax mit Schraubdeckel

Tabelle 6.2.5.2: Verdampfung von Wasser bzw. 5 n HNO; aus geschlossenen

Fldschchen
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T Internationale Zusammenarbeit

T.1 Assoziation EURATOM~GTK

Die F.+E,~Arbeiten im Rahmen der Assoziation EURATOM~GfK iiber Spaltstoff-
fluBkontrolle konnten weiter ausgebaut werden. Durch regelmiRige Sitzungen des
Lenkungsausschusses wurden die Arbeiten koordiniert und durch gegenseitige
Besuche der Wissenschaftler zwischen den EURATOM~Zentren Ispra und Karlsruhe
und der GfK aufeinander abgestimmt. Im Laufe des Jahres 1970 wurde die EURATOM-
Assoziation im Gebiet der F.+E.~Arbeiten iiber Uberwachung um CNEN, Italien,

und CEN, Mol, erweitert.

T.2 IAFA-Symposium

Im Juli 1970 fand in Karlsruhe ein wissenschaftliches Symposium {iber "Fort-
schritte der Uberwachungstechniken" statt. Veranstalter war die Atomenergie-
Agentur in Wien in Zusammenarbeit mit der deutschen Regierung. Etwa 200 Wissen-
schaftler aus 30 Staaten und mehreren internationalen Organisationen nahmen an
dem Symposium teil. Seit den Bemiihungen mehrerer nationaler und internationaler
Orgenisationen, ein Uberwachungssystem auf wissenschaftlich-technischer Basis
zu entwickeln, ist dieses Symposium das erste, in dem die bis dahin durchge-
fiihrten Arbeiten auf allen Gebieten der Spaltstoffiiberwachung in internationalem
Rahmen (die Ostblockstaaten waren durch die Tschechoslowakei, Jugoslawien,
Bulgarien, die UAdSSR und Ungarn vertreten) erdrtert wurden. Die Tatsache, daR
die IAEA Karlsruhe als Tagungsort fir dieses Symposium gewéhlt hat, wurde im
allgemeinen von seiten der Mitgliedstaaten der IAEA als eine Anerkennung der
hier durchgefiihrten Forschungs—- und Entwicklungsarbeiten auf dem Gebiet der
SpaltstofffiuBkontrolle gewvertet.

Insgesamt wurden in acht Arbeitssitzungen 6& Papers vorgetragen, davon 1k aus
Deutschland. AuBerdem wurden 2 weitere Papers aus Deutschland als Abstracts
angencmmen, die in den endgililtigen Proceedings fiir das Symposium neben den
vorgetragenen Papers aufgenommen worden sind. Von den 14 deutschen Beitrigen
hatten die Mitglieder der Gruppe Kontrollanalyse an 9 Beitrégen mitgearbeitet

/[ 7-15_7. Ein zusammenfassender Uberblick iiber das Symposium ist in Ref. / 16_/

gegeben,
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7.3 Zusammenarbeit mit der IAEA:; Beratungen in Wien

Im Jahre 1970 veranstaltete die IAEA in Wien im Rahmen ihrer Uberwschungs~
tétigkeiten zwei Arbeitspanels iiber Anlagedaten bzw. Verifikationstitigkeiten.
Zu beiden Panels waren Mitglieder der Gruppe Kontrollanalyse zur Teilnahme
eingeladen, In den Empfehlungen dieser Panels, die die IAEA-Vorstellungen

eines Uberwachungssystems weitgehend beeinfluBt hatten, konnten die Hauptlinien
des in Karlsruhe entwickelten Systems sowie das Anliegen der deutschen Kern-

industrie eingebaut werden.

Im Rahmen eines Vertrages beauftragte die IAEA diese Gruppe, UberwachungsmaB-
nahmen in einer Pu-Fabrikationsanlage auszuarbeiten. Es wurden in enger Zusammen~
arbeit mit den einschligigen Fabrikationsfirmen in Deutschland verschiedene
Uberwachungsmafnahmen erarbeitet. Dazu wurde ein Simulationsprogramm zum Studium
des ProzeBablaufes entworfen sowie ein Protokoll- und Berichterstattungssystem
entwickelt. Der Vertrag liduft im Februar 1971 aus. Dann wird ein Bericht mit den
vorgeschlagenen MaBnahmen und dem dazugehdrigen Uberwachungsaufwand der IAEA

vorgelegt .

Im April 1970 griindete der Gouverneursrat der IAEA ein Safeguardskomitee, das
den Gouverneursrat in den folgenden zwei Bereichen beraten bzw. unterstiitzen
sollte:

a) Die Verantwortung der IAEA fiir die Durchfithrung von UberwachungsmaBnahmen
in einzelnen Staaten, die den NV-Vertrag ratifiziert und dadurch einer

Uberwachung durch IAEA zugestimmt haben,

b) Entwurf des Vertragstextes, der als Grundlage fiir die Aufnahme des
IAEA-Uberwachungssystems im Rahmen des Artikels 2 des NV-Vertrages

dienen sollte.

Jedes Mitglied der IAEA konnte auch ein Mitglied des Safeguards-Komitees sein.
Verschiedene Mitglieder der Gruppe Kontrollanalyse nahmen als Mitglieder der
deutschen Delegation an den Verhandlungen dieses Komitees teil., Etwa 50 Staaten
waren Mitglieder dieses Komitees. Bei den Beratungen waren auch der General-
direktor sowie der Generalinspektor der IAEA sté#ndig anwesend. Als Hauptdiskus-
sionsbasis diente ein Vertragsentwurf, der von dem Sekretariat der IAFA ausge-
arbeitet wurde. Das Komitee tagte zwischen Juni 1970 und Januar 1971 mit einigen
Unterbrechungen etwa 75 mal, um die Anderungsvorschlige der Mitglieder des
Komitees zu diesem Entwurf zu erdrtern sowie neue Texte des Modellvertrages zu

formulieren.
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Mit Ausnahme der Finanzierungsfragen kornten sowohl der allgemeine als
auch der technische Teil des Vertrages wihrend dieser Zeit erarbeitet
werden. Bis hierher zeichneten sich alle Diskussionen in dem Kemitee: iiber

den Vertragsentwurf durch Sachlichkeit und Objektivitadt aus.

Der bis Ende 1970 vorliegende Vertragsentwurf sieht eine IAEA Verifikation
eines nationalen Uberwachungssystems vor mit dem Ziel, eine Abzweigung
signifikanter Mengen nuklearen Materials aus dem friedlichen Sektor der
Kernenergie zur Herstellung von Kernwaffen oder fiir unbekannte Zwecke mdg-
lichst frithzeitig zu entdecken und damit vor einer Abzweigung abzuschrecken.

Von einer Verhinderung (Art. III des NV-Vertrages) wird nicht gesprochen, da

die IAEA nicht iber die erforderlichen Rechte auf den Hoheitsgébiefen der
Mitgliedsstaaten verfiigt, eine Abzweigung zu verhindern. Dies bleibt dem

nationalen Uberwachungssystem vorbehalten, das die drei UberwachungsmaBnahmen:

i) Materialbilanz

ii) Containmentmafnahmen und

iii) physische Uberwachung (surveillance)

Vier Schritte sind fiir die Durchfiihrung der IAEA Verifikationstitigkeiten
vorgesehen, die in den sogenannten "Subsidiary Arrangements’ mit den einzelnen

Mitgliedsstaaten ohne Anderung des Hauptabkommens ausgehandelt werden sollen:
1, Priifung von Unterlagen iiber allgemeine Anlagenauslegung und das
angewandte Uberwachungssystem vor Inbetriebnshme.
2. Priifung des Protokollsystems in der Anlage wihrend des Betriebs.
3. Auswertung und Priifung der Berichte des nationalen Systems,
L. Inspektionen auf ad hoc- und Routinebasis,

Dsbei konnten obere Grenzen der Routineinspektionen in Inspektor-Manntagen

pro Jahr und Anlage {IMT/a} wie folgt festgelegt werden:

i) Reaktoren und Lager 50 @MT/&]
ii) fiir Anlagen, die Pu oder Uran mit -
Anreicherungen »5% U~235 30 x /£ EMT/q]
iii) alle sonstigen Anlagen 100 + 0,4.E [IMT/a)

wobei E das Anlageninventar bzw, der Jahresdurchsatz ~ je nachdem, was gréRer

ist - in kg ofp 15te




-184~

In der jetzigen Form der beiden Teile des Modellvertrages konnten die
Vorstellungen {iber UberwachungsmaBnahmen, die im Rahmen des Projektes
SpaltstofffluBkontrolle in Karlsruhe entwickelt worden sind, weitgehend
eingebaut werden. Nach Beendigung der Sitzungen, die bis Ende Mirz zu

erwvarten ist, wird ein detaillierter Bericht zusammengestellt.
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